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Übersicht
Die Entwicklung und Erforschung neuer auf magnetischen Materialien basierenden Syste-
me, z.B. für die Spintronik, schreitet stetig voran. Zur Untersuchung und Charakterisierung
solcher magnetischer Materialien haben sich magneto-optische Spektroskopiemethoden mit
polarisierter Synchrotronstrahlung fest etabliert. In der vorliegenden Arbeit wurden syste-
matisch die ferromagnetischen Übergangsmetalle Fe, Co und Ni in kristalliner Form mittels
magneto-optischer Reﬂexionsspektroskopie an den 3p- und 2p-Absorptionskanten untersucht.
Im Gegensatz zur häuﬁg genutzten Elektronenspektroskopie zeigt sich die Reﬂexionsspektro-
skopie als photon-in  photon-out Methode vor allem im extremen Ultraviolett (EUV) an den
3p-Kanten von Fe, Co und Ni als besonders gut geeignet, da das Reﬂexionsvermögen der Pro-
ben in diesem Energiebereich auch für senkrechten Lichteinfall leicht messbar ist. In jüngster
Zeit konzentriert sich die Forschung auf die Beeinﬂussung magnetischer und elektronischer
Eigenschaften durch kristalline Anisotropie und deren Detektion mittels magneto-optischer
Spektroskopiemethoden. Hierzu existieren bisher nur einige wenige Messungen, hauptsächlich
an den 2p-Kanten von Fe-, Co- und Ni-Verbindungen.
Das Hauptaugenmerk der Arbeit liegt auf dem Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie
auf magneto-optische Eﬀekte an den 3p-Kanten von reinem Fe, Co und Ni. Es kann ge-
zeigt werden, dass sich der transversale und der longitudinale magneto-optische Kerr-Eﬀekt
(L-MOKE und T-MOKE), welche linear in der Magnetisierung sind, als ungeeignet erweisen
die Orientierung der magnetischen Momente im Kristall zu detektieren. In dieser Arbeit steht
daher der magnetische Röntgenlineardichroismus (XMLD), welcher quadratisch in der Ma-
gnetisierung ist, im Vordergrund. Es konnte hier erstmalig gezeigt werden, dass der XMLD
auch an den 3p-Kanten sehr empﬁndlich auf die Orientierung der Magnetisierung bezüglich
der Kristallachsen reagiert. Dabei erfahren die XMLD-Spektren für unterschiedliche Orien-
tierung des Kristalls Änderungen von bis zu 100%. In Kombination mit den Vorteilen der
Reﬂexionsspektroskopie macht dies den XMLD zu einem hervorragenden Werkzeug um ma-
gnetische kristalline Strukturen zu untersuchen. Zudem wird in dieser Arbeit gezeigt, dass
Interferenzeﬀekte einen entscheidenden Einﬂuss auf die mittels Reﬂexionsspektroskopie ge-
messenen Spektren haben können. Im Gegensatz zu T-MOKE zeigt sich der XMLD an den
3p-Kanten jedoch wesentlich unanfälliger gegen störende Einﬂüsse von Interferenz. Zur De-
tektion des XMLD, der in etwa um eine Größenordnung geringer ausfällt als z.B. T-MOKE,
wurden im Rahmen dieser Arbeit umfangreiche Experimentiervorrichtungen entwickelt, auf-
gebaut und in Betrieb genommen.
Ein weiterer Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Validierung theoretischer Bandstrukturmodelle.
Die vorgestellten experimentellen Spektren werden mit ab initio Rechnungen verglichen und
es werden Rückschlüsse auf die Anwendbarkeit eines Ein-Elektronen-Ansatzes gezogen. Dabei
konnte gezeigt werden, dass ab initio Rechnungen mittels LSDA die XMLD-Spektren an den
3p-Kanten von Fe sehr gut reproduzieren können. Zudem wird ein Modell vorgestellt, welches
es erlaubt die Austauschaufspaltung der Rumpfzustände direkt in den XMLD-Spektren zu
identiﬁzieren. Die in der Arbeit systematisch durchgeführte Untersuchung des XMLD erwei-
tert somit das Verständnis des magnetischen Röntgenlineardichroismus auf den Energiebereich




The development and investigation of new electronic systems based on magnetic materials,
e.g. in spintronics, is still in progress. To characterise and explore such magnetic materials the
magneto-optical spectroscopies with polarized synchrotron radiation are an established tool.
This thesis deals with the systematic exploration of the ferromagnetic transition metals Fe,
Co, and Ni at their 3p and 2p edges using reﬂection spectroscopy. In contrast to the often
used total electron yield technique the reﬂection spectroscopy as a photon-in  photon-out
method is appropriate especially in the extreme ultra violet (XUV) at the Fe, Co, and Ni 3p
edges because of the good sample reﬂectance in this energy range even at normal incidence.
Recently, the inﬂuence on electronic and magnetic properties by crystalline anisotropy and
its detection with magneto optical spectroscopies comes into the focus of research. Up to now
only a few measurements exist mainly at the 2p edges of Fe, Co, and Ni alloys.
The main part of this thesis deals with the inﬂuence of the magnetocrystalline anisotropy
on magneto optical eﬀects at the 3p edges of pure Fe, Co, and Ni. It can be shown that the
longitudinal and the transversal magneto-optical Kerr eﬀect (L-MOKE and T-MOKE), which
are linear in magnetisation, are inapplicable to detect the orientation of the magnetic moments
in the crystal. Therefore, this thesis is focused on the x-ray magnetic linear dichroism (XMLD),
which is quadratic in magnetization. It can be shown for the ﬁrst time that also at the 3p
edge the XMLD is very sensitive to the magnetization orientation within the crystal. The
XMLD signal undergoes changes up to 100% when changing the orientation of the crystal.
In combination with the advantages of reﬂection spectroscopy the XMLD turns out as a
perfectly suitable tool for the investigation of magnetic crystal structures. Additionally it is
shown in this thesis that interference eﬀects can have a drastic impact on the magneto-optical
spectra measured in reﬂection but in contrast to T-MOKE the XMLD at the 3p edges is
nearly unaﬀected by interference eﬀects. To detect the XMLD, which is about one order of
magnitude smaller than e.g. T MOKE, versatile experimental devices have been developed
and deployed within the scope of this thesis.
A second main aspect of this thesis is the validation of theoretical band structure models. The
presented experimental spectra are compared with ab initio calculations and the applicability
of a one electron model is discussed. It is shown that with an LSDA approach the XMLD
spectra of Fe can be described very well. In addition a simple model is introduced which
allows to identify the core level exchange splitting directly within the spectral structures of
the XMLD. The systematic investigations of the XMLD at the 3p edges presented in this
thesis expands the understanding of the XMLD to the energy range of the XUV and can be
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Die Entwicklung elektronischer Systeme wie Speichermedien und Sensoren schreitet seit Jahr-
zehnten stetig voran. Dabei spielen magnetische Materialien, die in solchen Systemen verbaut
werden, eine wichtige Rolle [1]. Neben dem physikalischen Interesse an den grundlegenden
Funktionsweisen magnetischer Materialien gibt dies Anlass zum Bestreben eines umfassen-
den Verständnisses solcher magnetischer Systeme. Die hinzukommende Miniaturisierung wirft
weitere Fragen auf, beispielsweise nach den magnetischen Eigenschaften räumlich begrenz-
ter Systeme wie Nanostrukturen und ultradünne Schichten [2]. Ein weiterer Aspekt ist die
energetische Eﬃzienz, da die Abfuhr der Verlustleistung häuﬁg ein wichtiges Kriterium bei
stark miniaturisierten Systemen darstellt. Daher ist in den letzten Jahren ein weiteres For-
schungsfeld hinzugekommen, welches nicht die Ladung des Elektrons, sondern dessen Spin zur
Informationsübertragung nutzt [3; 4]. Um hierauf basierende Systeme nutzbar zu machen, ist
jedoch ein umfassendes Verständnis der dahinter stehenden Physik notwendig. Auch wenn die
theoretischen Modelle, um die zugrundeliegenden physikalischen Vorgänge deuten und korrekt
beschreiben zu können, in den letzten Jahren immer weiter verfeinert wurden, gibt es dennoch
noch viele oﬀene Fragen.
Bei der Analyse magnetischer Systeme wird häuﬁg auf magneto-optische Spektroskopieme-
thoden zurückgegriﬀen [5; 6; 7]. Mit diesen kann Magnetismus auf atomarer Ebene untersucht
werden, hierzu müssen jedoch die zugrundeliegenden magneto-optischen Eﬀekte bekannt sein.
Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Untersuchung magneto-optischer Eﬀekte mit-
tels linear polarisierter Synchrotronstrahlung sowie den Einﬂuss magnetokristalliner Aniso-
tropie auf diese Eﬀekte. Untersucht wurden die ferromagnetischen 3d-Übergangsmetalle Fe,
Co und Ni, wobei das Hauptaugenmerk dieser Arbeit auf den 3p-Absorptionskanten liegt. Zur
Detektion der magneto-optischen Eﬀekte wurde die Reﬂexionsspektroskopie gewählt. Diese
photon-in  photon-out Methode ist an den 3p-Kanten besonders gut geeignet, da das Reﬂe-
xionsvermögen der Proben in diesem Energiebereich leicht messbar ist. Dieses ist im Gegensatz
zu den 2p-Kanten um einen Faktor 103 größer. Zudem bieten sich folgende weitere Vorteile der
Reﬂexionsspektroskopie gegenüber anderen Methoden, wie beispielsweise Messungen mittels
total electron yield (TEY): Bei der Reﬂexionsspektroskopie gibt es keine Beeinﬂussung der
Messung durch externe Magnetfelder, welche benötigt werden um die Proben in Sättigung zu
bringen, dies vereinfacht den Messaufbau. Von Vorteil erweist sich auch, dass die Informa-
tionstiefe für Reﬂexionsmessungen in dem in dieser Arbeit verwendeten Energiebereich (ca.
40 - 80 eV) einige zehn Nanometer beträgt. Im Gegensatz hierzu hat die freie Weglänge von
Elektronen in diesem Energiebereich gerade ein Minimum. Die Informationstiefe für in Ab-
sorptionsspektroskopie gemessenen Photoelektronen mittels TEY beträgt nur ca. 0,5  1 nm
[8] und erfasst damit hauptsächlich die Oberﬂäche einer Probe. In der Reﬂexionsspektrosko-
pie können deshalb auch vergrabene Strukturen und Schichtsysteme [9], sowie industriell
hergestellte Proben untersucht werden. Das erlaubt es, die Proben ex situ zu präparieren
und mit einer Deckschicht zu versehen, um diese vor Oxidation zu schützen. Zudem können
Sättigungseﬀekte wie Selbstabsorption in TEY-Messungen die Ergebnisse verfälschen [10].
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Die Verwendung von Synchrotronstrahlung im extremen Ultraviolett (EUV) bietet bei der
Untersuchung magnetischer Eigenschaften eine Reihe weiterer Vorteile: Die Wechselwirkung
von Photonen mit Materie hängt über einen großen Energiebereich nur geringfügig von der
Photonenenergie ab, da sich der Brechungsindex nur langsam mit der Photonenenergie ändert.
Nähert sich jedoch die Photonenenergie der Bindungsenergie der Rumpfniveau-Elektronen ei-
nes Elements, führt dies zu einer abrupten Änderung des Brechungsindex, da Übergänge der
Rumpfniveau-Elektronen in unbesetzte Zustände stattﬁnden können. Diese resonante Anre-
gung führt dazu, dass in den Reﬂexionsspektren deutliche Strukturen auftreten, die eindeutig
einem charakteristischen Übergang und damit einem Element zugeordnet werden können.
Zusätzlich sind magneto-optische Eﬀekte in diesem Energiebereich bis zu 100-fach stärker
ausgeprägt als für Intrabandübergänge im sichtbaren Spektralbereich. Die Spektren ergeben
sich dabei aus dem unterschiedlichen Reﬂexionsvermögen, abhängig von der Polarisation des
Lichts und der Richtung der Magnetisierung. Da die Strukturen in den magneto-optischen
Spektren direkt den Elementen zugeordnet werden können, können so gezielt Proben auf den
Ursprung ihres Magnetismus und ihr magnetisches Verhalten untersucht werden [6]. Dies ist
für die Entwicklung und das Verständnis neuartiger Materialkombinationen und Nanostruk-
turen z.B. für die Spintronik unumgänglich.
Das Ziel dieser Arbeit ist es, den Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf verschiedene
magneto-optische Eﬀekte zu untersuchen. Dabei steht der magnetische Röntgenlineardichro-
ismus (XMLD) im Vordergrund. Auch wenn es die oben genannten Vorzüge der Synchro-
tronstrahlung erlauben, auch komplexe Verbindungen gezielt auf den Ursprung magnetischer
Eﬀekte hin zu untersuchen, wurden in dieser Arbeit Proben aus reinen Fe, Co und Ni ge-
wählt. Denn obwohl die drei ferromagnetischen Übergangsmetalle elementare Bestandteile
vieler wichtiger magnetischer Verbindungen sind, existieren bis jetzt, bis auf eine Arbeit an
den Fe 2p-Kanten [11] keine systematischen Untersuchungen des Einﬂusses der kristallinen
Orientierung auf den XMLD an den reinen Elementen selbst. Vielmehr wurde der XMLD
bisher nahezu nur in Oxiden und andere Verbindungen auf die Abhängigkeit von der kristal-
linen Orientierung untersucht [12; 13; 14]. In der vorliegenden Arbeit werden zudem erstmals
XMLD-Messungen an den 3p-Kanten von kristallinem Fe, Co und Ni vorgestellt. Es wird
gezeigt werden, dass der XMLD, welcher quadratisch in der Magnetisierung ist, auch an den
3p-Kanten sehr empﬁndlich auf die Orientierung der Magnetisierung bezüglich der Kristal-
lachsen reagiert. Dies steht im Gegensatz zum transversalen oder longitudinalen magneto-
optischen Kerr Eﬀekt (L-MOKE, T-MOKE), welche linear in der Magnetisierung sind und
von der Kristallorientierung nahezu unbeeinﬂusst bleiben. Die XMLD-Spektren hingegen er-
fahren je nach Orientierung des E-Feld-Vektors des Lichts im Kristall Änderungen von bis
zu 100%. Damit ist XMLD ein hervoragendes Werkzeug um kristalline Strukturen zu un-
tersuchen. Zur Detektion des XMLD an den 3p-Kanten wurden im Rahmen dieser Arbeit
umfangreiche Experimentiervorrichtungen entwickelt, aufgebaut und in Betrieb genommen.
Ein wesentlicher Bestandteil dieser Arbeit ist die Validierung theoretischer Bandstruktur-
modelle und magneto-optischer Rechnungen. Die hier vorgestellten experimentellen Spektren
werden mit ab initio-Rechnungen verglichen und es werden Rückschlüsse auf die Anwendbar-
keit eines Ein-Elektronen-Ansatzes gezogen. Der Vergleich von experimentellen und ab initio
berechneten XLMD-Spektren an den 3p-Kanten bietet dabei einen besonderen Vorteil. Es hat
sich gezeigt, dass die Austauschaufspaltung der Rumpfniveau-Zustände eine große Rolle für
den magnetischen Röntgenlineardichroismus spielt. An den 3p-Kanten ist die Austauschauf-
spaltung in etwa gleich groß der Spin-Bahn-Aufspaltung. Damit stellt sich dieser Energiebe-
reich als ein geeignetes Arbeitsfeld zum Test theoretischer Bandstruktur-Modelle dar. Für die
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3p-Kanten können keine Näherungen verwendet werden, welche an den 2p-Kanten aufgrund
der im Verhältnis zur Austauschaufspaltung wesentlich größeren Spin-Bahn-Aufspaltung gel-
ten. Vielmehr müssen Austauschaufspaltung und Spin-Bahn-Aufspaltung in den Rechnungen
an den 3p-Kanten exakt berücksichtigt werden.
Die Entscheidung, den Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf den XMLD erst-
mals an den 3p-Kanten zu untersuchen, hat noch einen weiteren Hintergrund. Die genauen
Kenntnisse des magneto-optischen Verhaltens der 3d-Übergangsmetalle an den 3p-Kanten
wird immer wichtiger, den es entwickelt sich derzeit ein großes Arbeitsfeld in welchem die-
ser Energiebereich Verwendung ﬁndet. Es existieren seit einiger Zeit Laborlichtquellen, welche
auf higher harmonic generation (HHG) basieren [15] und diesen Energiebereich abdecken. Zu-
dem schreitet die Entwicklung und der Einsatz von Freie-Elektronen-Lasern (FEL) [16] weiter
voran. Mit diesen Systemen können zeitaufgelöste magneto-optische pump-probe Experimente
einen Einblick in die Magnetisierungsdynamik magnetischer Systeme liefern [17; 18; 19; 20; 21].
Auch bietet das hohe Reﬂexionsvermögen für Energien der 3p-Kanten die Möglichkeit für zu-
künftig hochauﬂösende Reﬂexionsmikroskopie mit Synchrotronstrahlung oder HHG-Quellen.
Mittels abbildender Verfahren könnten auf diese Weise gezielt räumliche Regionen einer Probe,
wie z.B. Korngrenzen oder Nanostrukturen auf ihre magnetischen Eigenschaften untersucht
werden. Mit dieser Arbeit soll daher ein Grundstein für das Verständnis des magnetischen




Als theoretische Basis für die in dieser Arbeit durchgeführten Experimente und die daraus
folgenden Überlegungen und der zugrundeliegenden physikalischen Eﬀekte und Methoden
gibt dieses Kapitel eine Übersicht über die Grundlagen des Festkörpermagnetismus und der
Magneto-Optik. In Abschnitt 2.1 werden allgemein die Grundlagen des Magnetismus in Fest-
körpern erläutert. Eine eingehende Betrachtung der magnetischen Anisotropieeﬀekte, wie die
magnetokristalline Anisotropie und die Formanisotropie erfolgt in den Kapiteln 2.1.1 bzw.
2.1.2. In Kapitel 2.2 wird anschließend ausführlich auf die unterschiedlichen magneto-optischen
Eﬀekte sowie ihre experimentellen Detektionsmethoden eingegangen. Ein besonderes Augen-
merk wird dabei auf den Röntgenlineardichroismus gelegt, welcher quadratisch in der Magne-
tisierung ist, d.h. die Magnetisierungsachsen detektiert und eine hohe Sensitivität bezüglich
Kristallstrukturen aufweist [22].
2.1 Festkörpermagnetismus
Zur Beschreibung des magnetischen Verhaltens von Festkörpern sollen im Folgenden zunächst
einige Grundlagen kurz umrissen werden. Zunächst aber noch eine Anmerkung vorweg: In
der gängigen Literatur wird für die Beschreibung magnetischer Größen sowohl das CGS-
Einheitensystem als auch das SI-Einheitensystem verwendet. Um Verwechselungen bei den
verwendeten Größen zu vermeiden wird sich in der vorliegenden Arbeit auf das Letztere
beschränkt. Als weitere Vereinfachung wird die magnetische Flussdichte B in dieser Arbeit
vereinfacht als Magnetfeld bezeichnet und die Größe H als magnetische Erregung, wie es
auch in gängiger Fachliteratur gelegentlich praktiziert wird [23]. Der bekannte Zusammenhang
der beiden Größen ist durch B = µ0H gegeben.
Atomarer Magnetismus
Da ein Festkörper aus Atomen aufgebaut ist, bietet es sich an zunächst den Magnetismus ein-
zelner Atome zu betrachten. Das magnetische Moment m eines Atoms wird im Wesentlichen
hervorgerufen durch die Elektronenhülle. Das magnetische Moment des Atomkerns ist um
etwa 3 Größenordnungen kleiner und soll hier nicht weiter berücksichtigt werden. Das durch
die Elektronen hervorgerufene magnetische Moment setzt sich aus dem vom Elektronenspin
erzeugten Moment µs und dem durch die Elektronenbahn erzeugten Moment µl zusammen.
Das magnetische Bahnmoment µl des Elektrons lässt sich berechnen als [23]
µl = − |e|
2me
√
〈L2〉 , mit 〈L2〉 = l(l + 1)~2 . (2.1)
Das Spinmoment eines Elektrons ergibt sich zu
µs = −g |e|
2me
√
〈S2〉 , mit 〈S2〉 = s(s+ 1)~2 . (2.2)
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Dabei ist e die Elektronenladung, me die Elektronenmasse und g das gyromagnetische Ver-
hältnis. Der beiden Ausdrücken innewohnende Term |e|2me~ ist das Bohr'sche Magneton µB und
beschreibt als magnetisches Quant des Elektrons das kleinstmögliche magnetische Moment,
das durch ein Elektron hervorgerufen werden kann. Die Spin- und die Bahnmomente, sowie
das Spinmoment und das Bahnmoment untereinander treten nun miteinander in Wechselwir-
kung und koppeln, wobei die Art der Kopplung von der Kernladungszahl abhängt. Für die
in der vorliegenden Arbeit betrachteten Übergangsmetalle Fe, Co und Ni ist die Spin-Bahn
Wechselwirkung schwach. Zur Berechnung des Gesamtdrehimpulses J kann daher die Nähe-
rung der LS-Kopplung verwendet werden. Hierbei ergibt sich der Gesamtdrehimpuls J aus
der Summe aller Spins S und Bahnimpulse L zu
J = L+ S , mit L =
∑
i




wobei über alle Elektronen des Atoms summiert wird. Das magnetische Gesamtmoment des
Atoms µj ergibt sich zu
µj = µl + µs . (2.4)
Die obige Beschreibung des atomaren Magnetismus reicht zwar aus den Dia- und den Parama-
gnetismus zu erklären, um aber Ferromagnetismus zu beschreiben, müssen sich die Momente
der einzelnen Atome parallel ausrichten. Neben einer erzwungenen Ausrichtung der Spins
über ein externes Feld können sich die Spins unter bestimmten Bedingungen auch spontan
ausrichten. Dies geschieht über die Austauschwechselwirkung und wird im folgenden Kapitel
eingehend beleuchtet.
Bandmagnetismus in Festkörpern
Der Magnetismus in Fe, Co und Ni hat seinen Ursprung in den 3d-Elektronen, die delokalisiert
sind und miteinander in Wechselwirkung treten. Die parallele Ausrichtung der Spins führt zu
einer Absenkung der Gesamtenergie des Systems. Zur Beschreibung des Ferromagnetismus
wurden im Laufe der Zeit verschiedene Modelle erarbeitet [24; 25], welche die magnetischen
Eigenschaften verschiedener Materialien mehr oder minder gut beschreiben. Eine gute Nä-
herung zur Beschreibung des Magnetismus in Fe, Co und Ni liefert das Stoner-Modell [26],
beruhend auf der spinabhängigen Zustandsdichte [27; 28]. Demnach ist das Potential, also
auch die Bindungsenergie, welche die Elektronen erfahren, spinabhängig. Dies führt zu ei-
ner Aufspaltung der Bandstruktur für spin up und spin down Elektronen. Dies wiederum
begünstigt energetisch eine Spinorientierung - also die parallele Ausrichtung der Spins - die
zu einer Magnetisierung führt. Die Voraussetzung, dass es in einem Material zu Ferromagne-
tismus kommt, ist ein hohes Austauschintegral I bei gleichzeitig hoher Zustandsdichte der
Elektronen an der Fermi-Kante D(EF ). Nach dem Stoner-Kriterium tritt Ferromagnetismus
auf, wenn gilt:
I ·D(EF ) > 1 . (2.5)
Je nach verwendeter Näherung zur Berechnung der Bandstruktur (z.B. LSDA, LSDA+U oder
GGA. Details siehe Kap. 2.4) können die Werte für das magnetische Moment die experimentell
ermittelten Werte gut reproduzieren.
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Abbildung 2.1: Theoretische Bandstruktur von Fe für spin up
und spin down Elektronen [29].
Abbildung 2.2: Spinauf-
gelöste Zustandsdichte für
die s-, p- und d-Orbitale.
Abbildung 2.1 zeigt die mit der Gradientennäherung (GGA) berechnete Bandstruktur von Fe
[29]. Die einzelnen Symbole stehen für die verschiedenen Orbitale, wobei außerdem zwischen
spin up und spin down bezüglich eines externen B-Feldes unterschieden wird. Ohne auf die
Bänder im Einzelnen einzugehen, ist klar zu erkennen, dass an der Fermi-Kante (E−EF = 0)
eine hohe Dichte an Zuständen vorherrscht, welche sich im Spin unterscheiden. Abbildung
2.2 zeigt die sich aus der Bandstruktur ergebende Zustandsdichte der einzelnen Orbitale für
spin up und spin down. Wie zu erwarten, sind die meisten Zustände in den d-Orbitalen zu
ﬁnden. Auch ist die energetische Aufspaltung der Zustandsdichte für spin up und spin down
Elektronen klar zu erkennen. Aus der so berechneten Bandstruktur lässt sich auch direkt das
magnetische Moment ausrechnen. Für den hier gezeigten Fall ergibt sich ein magnetisches
Moment für kubisch raumzentriertes Fe von 2, 33µB/Atom. Dies liegt leicht über dem experi-
mentell ermittelten Wert von 2, 216µB/Atom [30]. Die experimentell ermittelten Werte für das
gesamte atomare magnetische Moment µ und den Bahn-Anteil des magnetischen Moments µl
für Fe, Co und Ni sind in der nachfolgenden Tabelle aufgelistet.
µ (µB/Atom) µl (µB/Atom)
bcc Fe 2,216 0,0918
hcp Co 1,715 0,1472
fcc Coa 1,8 ±0.25 -
fcc Ni 0,616 0,0507
Tabelle 2.1: Magnetische Momente von Fe, Co und Ni. [30; 6], a:[31]
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Während die Austauschwechselwirkung der Bandelektronen der Grund für die parallele Aus-
richtung der Spins und damit für den Ferromagnetismus in Fe, Co und Ni ist, bewirkt die
wesentlich schwächere Spin-Bahn-Wechselwirkung eine Kopplung der atomaren magnetischen
Momente an das Kristallgitter und ist Auslöser der magnetokristallinen Anisotropieenergie [6].
Da die oben beschriebenen Näherungen auf der Ladungsdichte der Elektronen basieren, wer-
den auch Eﬀekte, welche durch die Kristallstruktur hervorgerufen werden, berücksichtigt. Auf
den Einﬂuss der Kristallstruktur auf den Magnetismus wird nun im Folgenden eingegangen.
2.1.1 Magnetismus in Kristallstrukturen
Genauso wie auf die elektronische Struktur wirkt sich die Symmetrie eines Kristalls auf die
magnetischen Eigenschaften aus. Dabei existieren im Kristall Vorzugsrichtungen der Magne-
tisierung, sogenannte magnetisch leichte Achsen. Die magnetischen Momente im Kristall rich-
ten sich so aus, dass die freie Energie minimiert wird. In Abwesenheit eines äußeren Feldes
liegt die Magnetisierung des Kristalls entlang dieser Achsen. Der Unterschied in der frei-
en Energie für verschiedene Orientierung der magnetischen Momente im Kristall im Raum
wird magnetokristalline Anisotropieenergie (MAE) genannt. Zur Klärung des Ursprungs der
magnetokristallinen Anisotropie können die Hamilton-Operatoren der Austausch- und der
Spin-Bahn-Wechselwirkung betrachtet werden. Der Hamilton-Operator der Austauschwech-
selwirkung im Heisenbergmodell ist gegeben als Skalarprodukt zwischen zwei Spinoperatoren






dieser hängt jedoch nicht von der Magnetisierungsrichtung ab und ist daher isotrop bezüglich
der Richtung im Kristall [32]. Die Dipol-Dipol-Wechselwirkung kann aus Symmetriegründen
in kubischen Kristallen ebenfalls nicht zur magnetokristallinen Anisotropie beitragen [33].
Anders sieht es mit der Spin-Bahn-Wechselwirkung aus. Nach längerer Rechnung [32] ergibt
sich der Hamilton-Operator für die Spin-Bahn-Wechselwirkung zu
HSB = ξ(r)L · S , (2.7)
mit dem Drehimpulsoperator L und der vom Abstand zum Atomkern r abhängigen Spin-
Bahn-Kopplungskonstante ξ(r). Da die Matrixelemente des Terms L · S von der Spinquanti-
sierungsachse abhängen, ist die Spin-Bahn-Wechselwirkung richtungsabhängig bezüglich des
Kristallgitters. Der physikalische Ursprung der magnetokristallinen Anisotropie liegt also in
der Spin-Bahn-Kopplung. Da die Orbitale der Elektronen sich entsprechend dem Kristallgitter
ausrichten, ist über die Spin-Bahn-Wechselwirkung auch die Orientierung der magnetischen
Momente der Spins an das Kristallgitter gekoppelt. Die magnetokristalline Anisotropie ist spe-
ziﬁsch für die Kristallstruktur und kann über die Anisotropiekonstanten beschrieben werden.
Diese ergeben sich aus der Entwicklung der Energiedichte U nach den Richtungskosinussen
der Magnetisierungsrichtung relativ zu den Kristallachsen [34]. Für eine kubische Struktur,
wie sie z.B. bei kubisch raumzentriertem (bcc) Fe oder kubisch ﬂächenzentriertem (fcc) Ni
vorliegt, ergibt sich die folgende Gleichung:
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U = K1 · (α2β2 + α2γ2 + β2γ2) +K2 · α2β2γ2 , (2.8)
wobei α, β und γ die Komponenten der Magnetisierung entlang der Kristallachsen und K1
und K2 die materialspeziﬁschen Anisotropiekonstanten bezeichnen. Für eine hexagonale Kris-
tallstruktur, wie es z.B. der Fall ist für die hexagonal dichteste Kugelpackung (hcp) des Co,
berechnet sich die Energie zu
U = K1 · sin2 ϑ−K2 · sin4 ϑ , (2.9)
wobei ϑ hier der Winkel der Magnetisierung zur c-Achse ist. Die Anisotropiekonstanten aus
den Gleichungen 2.8 und 2.9 haben keine direkte physikalische Bedeutung, sondern stellen
eine phänomenologische Beschreibung des magnetischen Verhaltens dar [23].
K1(×104 Jm3 ) K2(×104 Jm3 )
Fe (bcc) 4,2 1,5
Co (hcp) 41 10
Co (fcc)a -6,3 -10,8
Ni (fcc) -0,57 -0,23
Tabelle 2.2: Anisotropiekonstanten der Übergangsmetalle Fe, Co und Ni bei Raumtemperatur
[34], a: [35].
Tabelle 2.2 listet die Anisotropiekonstanten für Fe, Co und Ni bei Raumtemperatur auf.
Aus diesen Werten lässt sich auch die Richtung der magnetisch leichten, mittelschweren und
schweren Achse ableiten, welche in Tab. 2.3 aufgelistet sind.
leichte Achse mittelschwere Achse schwere Achse
Fe (bcc) < 100 > < 110 > < 111 >
Co (hcp) < 1000 > - < 101¯0 >
Co (fcc)a < 110 > - -
Ni (fcc) < 111 > < 110 > < 100 >
Tabelle 2.3: Richtung der magnetischen Achsen in Fe, Co und Ni bei Raumtemperatur [36]
(a: gemessen an einer dünnen Co Schicht [37]).
Eine Änderung der Ausrichtung der Magnetisierung bezüglich dieser Achsen führt also zu
einer Änderung der Energie des Systems. Inwiefern magneto-optische Messungen, für entlang
der verschiedenen Achsen magnetisierte Proben, von dieser Anisotropie beeinﬂusst werden,
wird im Verlauf dieser Arbeit betrachtet.
2.1.2 Magnetismus in dünnen Schichten
Neben der intrinsischen Kristallanisotropie, welche charakteristisch für die Materialien selbst
ist, existieren noch eine Reihe weiterer Faktoren, die die Magnetisierung einer Probe beeinﬂus-
sen. Insbesondere in dünnen Schichten, wie sie hier untersucht wurden, können diese Eﬀekte
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einen merkbaren Einﬂuss auf die Messergebnisse ausüben. Um abschätzen zu können wie
stark dieser Einﬂuss auf die in der vorliegenden Arbeit durchgeführten Messungen ist, soll im
Folgenden nun auf einige dieser Eﬀekte eingegangen werden.
Formanisotropie
Die Formanisotropie beschreibt die Anisotropie einer Probe aufgrund ihrer makroskopischen
Form. Während die Ursache der kristallinen Anisotropie die Spin-Bahn-Wechselwirkung ist,
wird die Formanisotropie durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung hervorgerufen. Anschaulich
lässt sich die Formanisotropie einer dünnen Schicht, die für die vorliegende Arbeit die typische
Probenform darstellt, durch die Minimierung der freien Energie erklären. Eine Ausrichtung der
Magnetisierung in Richtung der Probennormalen führt zu einem Depolarisationsfeld, erzeugt
durch den Sprung in der Magnetisierung an der Probengrenze. Dies führt zu einer Erhöhung





2 · sin2 ϑ . (2.10)
Hier ist ϑ der Winkel der Magnetisierung gemessen zur Probenoberﬂäche. Wenn die magne-
tisch leichte Achse senkrecht zur Oberﬂäche der Probe steht, wie es z.B. für hcp Co mit
(0001)-Oberﬂäche der Fall ist, steht die Formanisotropie in Konkurrenz zur magnetokristalli-
nen Anisotropie. In diesem Fall hängt es von der Probendicke ab, ob die Formanisotropie das
Magnetfeld in die Probenebene zwingt oder die Kristallanisotropie das Magnetfeld entlang der
c-Achse ausrichtet. Im Gegensatz hierzu führt die Formanisotropie bei Fe dazu, dass sich die
Magnetisierung in dünnen Filmen entlang der magnetisch leichten 〈100〉-Richtungen innerhalb
der Probenebene ausrichtet. Allerdings können für sehr dünne Schichten im Bereich weniger
Monolagen Grenzﬂächeneﬀekte wieder zu einer Ausrichtung der Magnetisierung senkrecht zur
Probenoberﬂäche führen. Dies ist jedoch für die in dieser Arbeit untersuchten Schichten nicht
der Fall.
Andere Formen magnetischer Anisotropie
Zusätzlich zu der magnetokristallinen Anisotropie und der Formanisotropie treten noch wei-
tere Anisotropie-Eﬀekte auf. Dieses sind Grenzﬂächenanisotropie [38], magnetoelastische Ani-
sotropie [33; 39] und Anisotropie hervorgerufen durch Rauigkeit [40].
All die oben beschriebenen Eﬀekte treten selbstverständlich gleichzeitig auf und überlagern
sich zu einer gesamten magnetischen Anisotropie. Eine exakte Bestimmung ist daher sehr
aufwändig. Bis auf die magnetokristalline Anisotropie und die Formanisotropie beschränken
sich die Eﬀekte jedoch auf wenige Atomlagen an den Grenzﬂächen. Das Hauptaugenmerk
liegt in dieser Arbeit auf der magnetokristallinen Anisotropie, welche in den dickeren Pro-
ben mit 30 nm Schichtdicke klar dominieren sollte. Für abnehmende Schichtdicke nimmt der
Einﬂuss von Oberﬂächen- und Rauigkeitseﬀekten zu. Einﬂüsse auf die Ergebnisse werden für
die jeweiligen Proben gesondert diskutiert (siehe Kap. 4.7, 5.7 und 6.6). An dieser Stelle soll
jedoch erwähnt werden, dass es nicht Ziel dieser Arbeit ist, die Anisotropiekonstanten für die
untersuchten Proben experimentell zu bestimmen.
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2.2 Magneto-optische Detektionsmethoden
Für die Untersuchung magnetischer Eigenschaften von Festkörpern stehen diverse Methoden
zur Verfügung wie z.B. das superconducting quantum interference device (SQUID) [41], die
Faradaywaage [42] oder das Vibrationsmagnetometer [43]. Ein Nachteil dieser Methoden be-
steht darin, dass mit ihnen die Magnetisierung über das gesamte Volumen der Probe integriert
gemessen wird. Eine Zuordnung zu bestimmten Regionen der Probe wie Grenzﬂächen, Ober-
ﬂächen oder individueller Elementen ist so nicht möglich. Eine sehr eﬀektive Methode, die
magnetischen Eigenschaften eines Elements oder eines Systems aus verschiedenen Elementen
zu bestimmen, ist die magneto-optische Spektroskopie [6; 7] mit Synchrotronstrahlung. Die
Magneto-Optik basiert auf der Wechselwirkung von elektromagnetischer Strahlung mit ma-
gnetisierter Materie. Die Untersuchung magnetischer Eigenschaften mit Synchrotronstrahlung
bietet dabei einige entscheidende Vorteile, von denen die wichtigsten hier aufgezählt sind:
• Da sich magneto-optische Eﬀekte auf die Wechselwirkung von Photonen mit der Materie
in einem lokal beschränkten Bereich beziehen, kann die Probe ortsaufgelöst bezüglich
ihrer Magnetisierung untersucht werden. Dies umfasst neben mikroskopischen Verfahren
z.B. auch magnetische Tiefenproﬁle, die über die Eindringtiefe des Lichts in der Probe
erstellt werden können [44; 45].
• Der breite einsetzbare Energiebereich ermöglicht die Untersuchung der elektronischen
und magnetischen Struktur der Proben und erlaubt sogar direkt auf die atomaren ma-
gnetischen Eigenschaften der untersuchten Elemente zu schließen und diese quantitativ
zu bestimmen [6].
• Wie für die meisten Messmethoden, die den Energiebereich der weichen Röntgenstrah-
lung nutzen, ermöglicht auch die Reﬂexionsspektroskopie über die speziﬁschen Bin-
dungsenergien eine elementselektive Untersuchung der Proben bezüglich ihrer magneti-
schen Eigenschaften.
• Die Elementselektivität kann genutzt werden, um mittels magneto-optischer Messun-
gen den Einﬂuss quantenmechanischer Phänomene wie Austausch- und Spin-Bahn-
Aufspaltung auf die magnetischen Eigenschaften einer Probe den einzelnen Elementen
zuzuordnen. Die magnetischen Spin- und Bahnmomente der 3d-Übergangsmetalle kön-
nen beispielsweise mittels Summenregeln aus Absorptionsmessungen an den 2p-Kanten
bestimmt werden. Außerdem können verschiedene theoretische Modelle überprüft wer-
den, indem experimentelle Messungen mit ab initio Rechnungen verglichen werden.
• Je nach angewendeter Messgeometrie können die magnetischen Eigenschaften kristalli-
ner Proben bezüglich der Orientierung der Magnetisierung im Kristall untersucht wer-
den, was wiederum Rückschlüsse auf den Einﬂuss des Kristallfeldes auf die Austausch-
und Spin-Bahn-Aufspaltung und die magnetische Anisotropie erlaubt.
Magneto-optische Messungen sind generell in Transmission, Absorption oder Reﬂexion mög-
lich. Im Rahmen dieser Arbeit wird ausschließlich mit Messungen in Reﬂexion gearbeitet,
wobei der Schwerpunkt auf den 3p-Kanten der 3d-Übergangsmetalle Fe, Co und Ni liegt.
Dabei ergeben sich einige Unterschiede zwischen den einzelnen Messgeometrien:
In Absorption werden häuﬁg die aus der Probe austretenden Elektronen mittels total electron
yield (TEY) gemessen. Der so gemessene Strom ist proportional zur Absorption der Probe. Bei
den magneto-optischen Absorptionsmessungen mittels TEY ist der experimentelle Aufbau mit
17
angelegtem äußeren Feld kompliziert, da dieses die aus der Probe austretenden Elektronen
beeinﬂusst. Denn um die Abhängigkeit der magneto-optischen Eﬀekte bezüglich ihrer ma-
gnetokristallinen Anisotropie zu untersuchen, muss zwingend ein äußeres Feld angelegt sein,
um die Proben entlang der energetisch ungünstigeren mittelschweren und schweren Achsen
zu magnetisieren. Auch ist die Informationstiefe bei TEY-Messungen auf wenige Nanometer
beschränkt [8].
Transmissionsmessungen haben den Nachteil, dass die Proben auf dünnen Membranen aufge-
bracht werden müssen. Um eine einkristalline Struktur zu erhalten, ist jedoch ein passendes
kristallines Substrat nötig, auf dem die zu untersuchende Schicht epitaktisch aufwachsen kann,
was bei den Membranen nicht gegeben ist.
In dieser Arbeit wurde daher auf die Reﬂexionsspektroskopie zurückgegriﬀen. Diese Technik
hat den Vorteil, dass angelegte Magnetfelder die Messung nicht stören, die Informationstiefe
mehrere zehn Nanometer beträgt und das absolute Reﬂexionsvermögen in dem in dieser Ar-
beit primär untersuchten Energiebereich der 3p-Kanten mit einigen Prozent um einen Faktor
103 größer ist als an den 2p-Kanten. Außerdem bieten Reﬂexionsmessungen den Vorteil, dass
nicht nur die Intensität der reﬂektierten Strahlung magneto-optische Informationen enthält,
sondern auch der Polarisationszustand, welcher über eine Polarisationsanalyse gemessen wer-
den kann. Dies bringt einen Zugang zu dem kompletten Satz magneto-optischer Konstanten,
was aber nicht Hauptthema dieser Arbeit ist. In dieser Arbeit werden hauptsächlich Intensi-
tätsmessungen betrachtet. Für Reﬂexionsmessungen müssen Interferenzeﬀekte besonders be-
rücksichtigt werden. Diese können durch entsprechende Anpassungsrechnungen identiﬁziert
und deren Einﬂuss auf die magneto-optischen Eﬀekte bestimmt werden. Auch können Inter-
ferenzeﬀekte gezielt in die Messmethoden mit einbezogen werden [46].
Abbildung 2.3: Übersicht über verschiedene in Reﬂexion gemessene magneto-optische Eﬀekte.
Abbildung 2.3 zeigt typische Messgeometrien in Reﬂexion. In dieser Arbeit wurde der Ein-
ﬂuss der kristallinen Anisotropie auf T-MOKE, L-MOKE und den XMLD untersucht. In den
folgenden Abschnitten wird nach einer allgemeinen Einleitung zur Wechselwirkung elektroma-
gnetischer Wellen mit magnetisierter Materie im Detail auf die einzelnen Eﬀekte eingegangen,
dabei wird immer davon ausgegangen, dass sich die magnetisierten Proben in Sättigung be-
ﬁnden.
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2.2.1 Elektromagnetische Strahlung & magnetisierte Materie
Um die Wechselwirkung magnetischer Materie mit elektromagnetischer Strahlung zu verste-
hen, soll hier zunächst ein kurzer Abriss über die Beschreibung elektromagnetischer Wellen
im Allgemeinen erfolgen. Die Ausbreitung einer elektromagnetischen Welle wird beschrieben
durch die Maxwell-Gleichungen






∇ ·B = 0 , (2.11c)
∇×B = µ0 · j+ 0µ0∂E
∂t
. (2.11d)
E und B sind die elektrische bzw. die magnetische Komponente des elektrischen Feldes, ρ ist
die Ladungsdichte und j die Stromdichte (siehe z.B. [47; 48]). Die magnetische Flussdichte B
und das elektrische Feld E lassen sich über die magnetische FeldstärkeH bzw. die dielektrische
Verschiebungsdichte D ausdrücken als





Hierbei sindM undP die Magnetisierung bzw. die Polarisation des umgebenden Materials. An
dieser Stelle lässt sich bereits erkennen, dass die elektrischen und magnetischen Eigenschaf-
ten eines Materials die Ausbreitung der Welle erheblich beeinﬂussen können. Im Vakuum
verschwindet die Ladungsträgerdichte und die Stromdichte. Über die Maxwell-Gleichungen
ergibt sich so eine sich selbst erhaltende elektromagnetische Welle, die sich geradlinig ausbrei-
tet, bestehend aus einem sinusförmig alternierenden elektrischen und magnetischen Anteil.
Für den Spezialfall einer sich in z-Richtung ausbreitenden Welle lassen sich die Komponenten
des elektrischen und magnetischen Anteils schreiben als
E = E0 · ei(ωt−kz) , (2.14)
B = B0 · ei(ωt−kz) . (2.15)
Dabei sind E0 und B0 die Amplituden des elektrischen Feldes bzw. der magnetischen Fluss-
dichte, ω ist die Kreisfrequenz der Welle und k die Wellenzahl. Im Vakuum sind die beiden
Komponenten E und B in Phase und stehen senkrecht auf der Ausbreitungsrichtung. In
nichtleitenden Materialien führt der elektrische bzw. magnetische Anteil der Welle zu einer
elektrischen bzw. magnetischen Polarisation [47]. In leitenden Materialien ändert sich dies. Da
hier die Elektronen im Leitungsband frei beweglich sind, reagieren sie stark auf die Anwesen-
heit der elektrischen Feldkomponente der Lichtwelle. Die beschleunigten Elektronen erzeugen
ihrerseits wiederum ein elektrisches Feld. Dies führt dazu, dass z.B. in Metallen die Absorption
und das Reﬂexionsvermögen stark erhöht sind. Diese Eﬀekte werden mit steigender Photo-
nenenergie wieder schwächer. Während Metalle im sichtbaren Bereich noch nahezu 100% des
einfallenden Lichts reﬂektieren, fällt dieser Wert beim Überschreiten der Plasmafrequenz, die
für Metalle schon im UV-Bereich liegt, rapide ab [49].
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Für die Ausbreitung von Licht in einem Medium lässt sich das Verhalten der elektromagne-






abhängig von der komplexen Permittivität des umgebenden Mediums, welches selbst wieder
von der Frequenz ω des Lichts abhängt. c ist hier die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Häuﬁg
wird aber anstatt der Wellenzahl der komplexe Brechungsindex n angegeben. Dieser schreibt
sich als
n = n′ + in′′ , (2.17)
mit dem Realteil n′, welcher die Brechung beschreibt und dem die Dämpfung oder Absorption
beschreibenden Imaginärteil n′′. In der Röntgenoptik liegt der Realteil des Brechungsindex
nahe an 1, daher wird Gleichung 2.17 normalerweise umgeschrieben zu [50]
n = 1− δ0 + iβ0 . (2.18)
Hierbei entspricht 1 − δ0 dem Realteil n′ und β0 dem Imaginärteil n′′. Die Angabe der op-
tischen Konstanten als komplexer Brechungsindex wird vor allem für Anpassungsrechnungen
genutzt, welche auf den Fresnel'schen Gleichungen beruhen (siehe Kap. 2.3). Für ab initio
Rechnungen hingegen wird normalerweise die Permittivität  = ′+ i′′ oder die Leitfähigkeit
σ = σ′ + iσ′′ genutzt [50].
Die genannten Größen stehen in folgender Beziehung:
Brechungsindex Permittivität Leitfähigkeit
















′′ = −ω0(′ − 1)
′′ = 2n′n′′
Tabelle 2.4: Zusammenhänge der optischen Konstanten [50].
Mit diesen Größen lässt sich nun die Wechselwirkung einer elektromagnetischen Welle mit
einem beliebigen Medium beschreiben. Um die Polarisationsabhängigkeit verschiedener Geo-
metrien aufzunehmen, eignet sich eine sehr anschauliche Formulierung der elastischen Dipol-
Streuung von polarisiertem Licht an magnetisierter Materie nach J. P. Hannon et al. [51]:
f = (e′ · e)F0 − i
(
e′ × e) ·M)F1 + (e′ ·M)(e ·M)F2 . (2.19)
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Die Streuamplitude f hängt ab von der Richtung des einfallenden und reﬂektierten E-Feld-
Vektors des Lichts, bezeichnet durch die Einheitsvektoren e und e′, der Magnetisierung der
Probe M und den Gewichtungsfaktoren F0, F1 und F2. Die letzteren beschreiben die elektro-
nischen Dipolübergänge und sind detailliert in Referenz [51] beschrieben. In Gleichung 2.19
beschreibt der erste Term den Ladungsbeitrag, der unabhängig ist von der Magnetisierung. Im
zweiten Term gehen Eﬀekte ein, die linear - oder ungerade - mit der Magnetisierung variieren,
und im dritten Term wird der Einﬂuss der quadratischen - oder geraden - Eﬀekte beschrieben.
Die Streuamplitude nach Hannon (Gl. 2.19) zeigt in einer sehr intuitiven Weise den Zusam-
menhang zwischen der Messgeometrie und der Stärke der magneto-optischen Eﬀekte, kann
allerdings nicht direkt experimentell gemessen werden. Stattdessen wird die von der Probe
reﬂektierte Intensität IR gemessen, die über die einfache Beziehung
IR = I0 ·R (2.20)
mit der Intensität des einfallenden Lichtstrahls I0 und dem Reﬂexionsvermögen der Probe R
verknüpft ist. Die Intensität der elektromagnetischen Welle ergibt sich aus der elektrischen







mit der Lichtgeschwindigkeit c, der Dielektrizitätskonstante 0 und der Amplitude des elektri-
schen Feldes E0. Hier zeigt sich auch das bekannte Problem, dass die Phaseninformation bei
der Messung verloren geht. Eine Möglichkeit, dennoch an die Phaseninformation zu gelangen,
ist in Kap. 2.2.4 beschrieben. Wie schon zuvor in diesem Kapitel erwähnt, hängt das Reﬂexi-
onsvermögen von der Orientierung des E-Feld-Vektors ab. Der E-Feld-Vektor des reﬂektierten
Lichts ergibt sich dann aus der Reﬂexionsmatrix und dem E-Feld-Vektor des einfallenden
Lichts:
E′ =





Die Reﬂexionsmatrix vereinfacht sich für bestimmte Geometrien. Für eine linear polarisierte

































hierbei ist n der komplexe Brechungsindex und µ die Permeabilität. Die Indizes ordnen die
Konstanten den Medien links und rechts der Grenzﬂäche zu. Wie die vereinfachten Reﬂe-
xionsmatrizen für die jeweiligen magneto-optischen Eﬀekte aussehen, wird in den Kapiteln
2.2.2 - 2.2.5 im Einzelnen erläutert.
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Abschließend sollen nun noch die Stokes'schen Parameter eingeführt werden, da sie in einigen
in dieser Arbeit verwendeten Gleichungen vorkommen. Die im Jahr 1852 von G. G. Stokes ent-
wickelten Parameter erlauben es den Polarisationszustand von elektromagnetischen Wellen in
einer sehr überschaubaren Weise zu beschreiben [52; 53]. Dieser Ansatz hat den Vorteil, dass
sich mit ihm unter Verwendung der Müller-Matrix [54] sehr einfach die optischen Eigenschaf-
ten eines Materials oder einer optischen Komponente darstellen lassen. Die vier Stokes'schen







angegeben. In einem kartesischen Koordinatensystem mit Ausbreitungsrichtung z gibt der
Parameter S0 die Gesamtintensität des Lichts an. Der Parameter S1 beschreibt den Grad
der linearen Polarisation parallel zur x- und y-Achse des Koordinatensystems, S2 beschreibt
analog den um 45◦ hierzu gedrehten linearen Polarisationsgrad und S3 gibt den Grad der
zirkularen Polarisation an. Die Stokes'schen Parameter sind über die folgenden Beziehungen











S2 = 2 · E20xE20y · cos ∆φ/S0 , (2.25c)
S3 = 2 · E20xE20y · sin ∆φ/S0 . (2.25d)
Hierbei sind E0x und E0y die Amplituden der Komponenten des elektrischen Feldes in x-
Richtung bzw. in y-Richtung und ∆φ der Phasenversatz der beiden Komponenten zueinander.
Die Stokes'schen Parameter S1, S2 und S3 sind auf die Gesamtintensität S0 normiert. Für voll-
ständig polarisiertes Licht kann der Grad der Polarisation aus den Stokes'schen Parametern
berechnet werden zu





Für vollständig polarisiertes Licht kann so der Polarisationsgrad exakt bestimmt werden, wenn
zwei der drei Parameter bekannt sind.
Bisher ist die Magnetisierung der Probe noch nicht berücksichtigt worden. Um nun den Ein-
ﬂuss einer Magnetisierung mit einzubeziehen, kann Gleichung 2.18 ergänzt werden. Dabei
werden der Realteil und der Imaginärteil um einen zusätzlichen Term erweitert. Je nach Rich-
tung der Magnetisierung wird dieser Zusatzterm addiert bzw. subtrahiert. Somit besitzt das
Material je nach Magnetisierung unterschiedliche optische Eigenschaften. Der komplexe Bre-
chungsindex ergibt sich auf diese Weise zu
n± = 1− (δ0 ±∆δ) + i(β0 ±∆β) . (2.27)
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Die Darstellung der Permittivität und der Leitfähigkeit ergibt sich analog (siehe Tab. 2.4). Die
durch die Magnetisierung hervorgerufene Änderung der optischen Konstanten eines Materials
wirkt sich sowohl auf die Reﬂexion als auch auf die Transmission und Absorption aus. Diese
Darstellung ist insbesondere für die Anpassungsrechnungen wichtig. Durch Einsetzen dieses
modiﬁzierten Brechungsindex z.B. in die Fresnel'schen Gleichungen (Gl. 2.23b und 2.23a)
können magneto-optische Eﬀekte auf einfache Weise berechnet werden.
Resonante Anregungsprozesse mit polarisiertem Licht
Bisher wurden nur die makroskopischen Auswirkungen der Wechselwirkung von Licht und
Materie betrachtet. Im Folgenden sollen jetzt die auf atomarer Ebene stattﬁndenden Pro-
zesse diskutiert werden. Die in dieser Arbeit verwendeten Spektroskopiemethoden basieren
auf der Nutzung von Synchrotronstrahlung im extremen Ultraviolett (EUV) und im Bereich
der weichen Röntgenstrahlung. Da in diesem Energiebereich von 10 eV − 1000 eV die frei-
en Ladungsträger in den Metallen nur eine untergeordnete Rolle spielen und die eigentliche
Wechselwirkung zwischen den Photonen und den Elektronen der Rumpfzustände stattﬁndet,
macht es Sinn, sich Gedanken über die Wirkungsquerschnitte der verschieden stark gebun-
denen Elektronen zu machen. Dabei sind vor allem die Übergangswahrscheinlichkeiten und
die Auswahlregeln von Interesse. Generell lässt sich die Übergangswahrscheinlichkeit eines




∣∣∣∣〈f |H|i〉+ 〈f |H|n〉〈n|H|i〉i − n
∣∣∣∣2 δ(i − f )%(f ) (2.28)
beschreiben. Dabei ist der erste Term aus Gleichung 2.28 bekannt unter dem Namen Fermis
goldene Regel [55]. Er wurde 1927 hergeleitet von Dirac [56] und beschreibt den Übergang
von einem Grundzustand |i〉 in einen angeregten Zustand oder Endzustand |f〉 unter Einﬂuss
des elektrischen Felds eines Photons. H ist der Hamilton-Operator, welcher die Wechselwir-
kung zwischen dem Elektron und dem elektrischen Feld des Photons enthält, i und f sind
die Energien des Grundzustandes und des angeregten Zustandes und %(f ) beschreibt die
Zustandsdichte des Endzustands. Absorption ist ein Prozess erster Ordnung, also ohne Zwi-
schenzustände, da es hier nur einen Anfangs- und einen Endzustand gibt und wird vom ersten
Term beschrieben. Beim zweiten Term in Gleichung 2.28, bekannt als Kramers-Heisenberg
Relation [57], handelt es sich um einen Prozess 2. Ordnung. Dieser beschreibt den Übergang
von einem Anfangszustand in einen Endzustand über einen Zwischenzustand |n〉. Dies ist z.B.
der Fall für spekular reﬂektierte Photonen. Normiert man die Übergangswahrscheinlichkeit
auf den Photonenﬂuss und wendet die Dipolnäherung für den E-Feld-Vektor an, erhält man
nach wenigen Rechenschritten den Wirkungsquerschnitt für Absorption [6]
σA = 4pi
2αf~ω |〈f |e · r|i〉|2 δ(~ω −∆EA)ρ(Ef ) (2.29)






∣∣∣∣ 〈i|r · e′∗|n〉〈n|r · e|i〉(~ω −∆ES ) + i(∆n/2)
∣∣∣∣2 , (2.30)
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welcher die Wahrscheinlichkeit angibt, ein gestreutes Photon in einem bestimmten Raumwin-
kel zu detektieren. In den Gleichungen 2.29 und 2.30 ist ω die Kreisfrequenz des einfallenden
Photons, e und e′ bezeichnen die Einheitsvektoren der Polarisation des einfallenden bzw.
gestreuten Photons, αf ist die Feinstrukturkonstante, c die Lichtgeschwindigkeit und r der
Ortsvektor des Elektrons. Die bei Streuung und Absorption beteiligten Zustände sind der
Anfangszustand |i〉, der unbesetzte Endzustand |f〉 mit der Energiedichte ρ(Ef ) und ein Zwi-
schenzustand |n〉. Bei der Absorption (Gl. 2.29) wird das Elektron von Zustand |i〉 in Zustand
|f〉 angeregt, für die Streuung wird das Elektron von Zustand |i〉 in einen Zwischenzustand
|n〉 angeregt und endet nach Emission des gestreuten Photons wieder in Zustand |i〉. In Gl.
2.30 wird hier von nur einem einzelnen Zwischenzustand ausgegangen. ∆EA bezeichnet die
Energiediﬀerenz der Zustände |i〉 und |f〉, ∆ES die Energiediﬀerenz der Zustände |i〉 und |n〉
und ∆n die Halbwertsbreite der Energieverteilung des Zwischenzustandes.
Abbildung 2.4: Schematische Darstellung der p → d Übergänge. Die p-Zustände sind Spin-
Bahn-aufgespalten und die Entartung der insgesamt sechs p1/2 und p3/2-Zustände ist durch die
Austauschaufspaltung (∆ex) aufgehoben. Die den Übergängen zugeordneten Zahlen geben die
relativen Übergangswahrscheinlichkeiten an (entnommen aus Referenz [6]).
Die Wahrscheinlichkeit der elektronischen Übergänge und somit die Stärke der spektralen
Strukturen in Absorptions- bzw. Reﬂexionsspektren lässt sich mittels der Übergangsmatrix-
elemente aus den Gleichungen 2.29 und 2.30 bestimmen. Dabei spielen nicht nur der Anfangs-
und der Endzustand eine entscheidende Rolle, sondern auch der polarisationsabhängigen Di-
poloperator e · r und im Fall der Streuung auch e′ · r. Ein Beispiel für verschiedene Über-
gangswahrscheinlichkeiten für p → d Übergänge ist in Abb. 2.4 dargestellt. Die Übergangs-
matrixelemente liefern zudem nach längerer Rechnung [6] die Auswahlregeln für erlaubte elek-
tronische Dipol-Übergänge. Die Auswahlregeln spielen für das Verständnis und die Interpre-
tation magneto-optischer Eﬀekte eine wichtige Rolle. Bei der Betrachtung der Auswahlregeln
kommt auch die Magnetisierung des Materials ins Spiel [6]. Generell gilt für den Übergang
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eines Elektrons von einen Zustand in einen anderen, dass der Spin und der Bahndrehimpuls
Erhaltungsgrößen sind. Ein Spinübertrag bei der Anregung eines Elektrons durch die Dipol-
strahlung eines Photons ﬁndet nicht statt, allerdings wird ein Bahndrehimpuls übertragen.
Es lassen sich folgende Auswahlregeln ableiten:
∆s = 0 , (2.31a)
∆l = ±1 , (2.31b)
∆m = 0,±1 , (2.31c)
mit der Spinquantenzahl s, der Drehimpulsquantenzahl l und der magnetischen Quantenzahl
m. Der Drehimpuls des Photons ist für zirkulare Polarisation ±1, wobei das Vorzeichen die
Helizität angibt, und für lineare Polarisation 0. Je nach Orientierung des Magnetfeldes zum
elektrischen Feld des Photons gibt es verschiedene Überträge der magnetischen Quantenzahl.
In den Abschnitten 2.2.2  2.2.5 wird gesondert darauf eingegangen.
Spin-Bahn- und Austauschaufspaltung
Streng genommen gelten die obigen Überlegungen nur für einzelne Atome. Durch geeignete
Näherungen, auf die hier nicht näher eingegangen werden soll, können die Wellenfunktionen
der atomaren elektronischen Zustände |i〉, |f〉 und |n〉 aber auf Zustände für im Festkörper
gebundene Atome übertragen werden [6]. Die wichtigsten Unterschiede für ein im Festkörper
gebundenes Atom sind dabei folgende:
Die elektronischen Wellenfunktionen werden vom Kristallfeld beeinﬂusst. Dies bedeutet z.B.
für die 3d-Orbitale, dass diese sich in die eg- und die t2g-Zustände aufspalten. Des Weiteren
sind in Fe, Co und Ni durch die Austauschaufspaltung die Zustände im Valenzband für spin up
und spin down energetisch verschoben, so dass sich ein Ungleichgewicht von unbesetzten spin
up und spin down Zuständen ergibt (siehe auch Kap. 2.1). Außerdem sind auch die Rumpfzu-
stände durch die Spin-Bahn-Kopplung (∆SO) aufgespalten in z.B. 2p1/2 und 2p3/2 oder 3p1/2
und 3p3/2. Diese sind wiederum durch die Austauschwechselwirkung (∆ex) aufgespalten, so
dass sich sechs energetisch unterscheidbare p-Rumpfzustände ergeben.
In dieser Arbeit werden Übergänge von den 2p- und den 3p-Rumpfzuständen in das Lei-
tungsband betrachtet. Für die theoretischen Modelle ist vor allem von Interesse, dass sich die
2p- und die 3p-Zustände in folgenden Punkten stark unterscheiden: Die Spin-Bahn-Kopplung
der 2p-Zustände beträgt für Fe, Co und Ni ca. 15 eV und ist damit deutlich größer als die
Austauschaufspaltung von wenigen 100meV, während die Spin-Bahn-Aufspaltung der 3p-
Zustände nur in etwa 3 eV beträgt und somit ähnlich groß ist wie die Austauschaufspaltung
der 3p-Zustände von teilweise über 1 eV. Dies führt dazu, dass, obwohl die Auswahlregeln
für die 3p → 3d und die 2p → 3d Übergänge identisch sind, die gemessenen Spektren sich
stark voneinander unterscheiden. Während die 2p → 3d Übergänge klar den 2p1/2 und den
2p3/2-Zuständen zugeordnet werden können, überlappen sich die Spektren der 3p1/2- und der
3p3/2-Niveaus bei den 3p→ 3d Übergängen.
Die Spin-Bahn- und die Austauschaufspaltung (∆SO und ∆ex) sind in Abb. 2.4 schematisch
dargestellt. Wie zuvor erwähnt werden die erlaubten Übergänge durch die Auswahlregeln
(siehe Gleichungen 2.31a, 2.31b und 2.31c) bestimmt (siehe Abb. 2.4). Die Wahrscheinlich-
keiten der Übergänge ergeben sich aus den Übergangsmatrixelementen aus Gleichung 2.29
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[6]. Durch geschickte Wahl der Messgeometrie können somit gezielt elektronische und ma-
gnetische Informationen über eine Probe gesammelt werden. Dabei wird ausgenutzt, dass
die möglichen elektronischen Übergänge von der Richtung der Magnetisierung abhängen. Die
Diﬀerenzspektren zweier Messungen mit unterschiedlicher Magnetisierung können Aufschluss
über die magneto-optischen Konstanten eines Materials oder auch die Zustandsdichte der
beteiligten Bänder geben. Eine ausführliche Beschreibung der verschiedenen Messgeometrien
erfolgt in den Kapiteln 2.2.2 bis 2.2.5.
Summenregeln
Der Vollständigkeit halber seien hier die für absorptionsspektroskopische Untersuchungen
wichtigen Summenregeln genannt. Mit den Summenregeln können die gesamte Zustandsdich-
te unbesetzter Zustände sowie das magnetische Moment des Atoms, aufgeteilt in Spin- und
Bahnmoment, bestimmt werden. Die Summenregeln sind ein eﬀektives Instrument zur Be-
stimmung atomarer magnetischer Momente. Die magneto-optischen Summenregeln basieren
dabei auf folgendem Prinzip:
Die gesamte Intensität gemessen in Absorption integriert über die 2p1/2- und die 2p3/2-Kante
ist direkt proportional zu der Zahl aller unbesetzten Zustände. Dies sind im Fall der 3d-
Übergangsmetalle überwiegend die 3d-Zustände [58], so dass p→ s Übergänge vernachlässigt
werden können. Zur Bestimmung des Spin-Anteils µs und des Bahn-Anteils µl wird die XMCD-
Asymmetrie an den 1/2- und 3/2-Kanten gesondert betrachtet [59; 60; 61]. Auch für XMLD
gab es den Versuch Summenregeln zu entwickeln [62; 63], welche auf einem ähnlichen Prinzip
beruhen. Diese sind jedoch fraglich in der Anwendung, da wichtige Größen vernachlässigt
werden.
Für die in dieser Arbeit durchgeführten Reﬂexionsmessungen sind die Summenregeln jedoch
nicht anwendbar, da sich die in Reﬂexion gemessenen Spektren stark von in Absorption ge-
messenen Spektren unterscheiden. Zudem können in der Reﬂexionsspektroskopie starke In-
terferenzerscheinungen an den 2p-Kanten auftreten wie in Kap. 4.6 gezeigt werden wird. Im
Folgenden sollen nun einige magneto-optische Eﬀekte näher betrachtet werden.
2.2.2 XMCD in Reﬂexion
Der magnetische Röntgen-Zirkulardichroismus (XMCD) ist eine seit vielen Jahren etablierte
Technik um magnetische Eigenschaften von Materialien zu bestimmen [64; 61]. Obwohl im
Rahmen dieser Arbeit keine systematischen XMCD-Messungen durchgeführt wurden, soll das
Prinzip der XMCD-Messungen hier dennoch der Vollständigkeit halber vorgestellt werden.
Wie bei allen magneto-optischen Eﬀekten im weichen Röntgenbereich werden für XMCD-
Experimente die verschiedenen von der Probenmagnetisierung abhängigen Übergangswahr-
scheinlichkeiten für Elektronen aus den Rumpfzuständen in Leitungsbandzustände ausge-
nutzt. Wie dem Namen zu entnehmen ist, wird für die Messungen zirkular polarisiertes Licht
verwendet. Entscheidend in der Messgeometrie ist die parallele / antiparallele Ausrichtung des
Magnetfeldes zur Ausbreitungsrichtung des Lichts, also des k-Vektors. Abbildung 2.5 zeigt die
Messgeometrie für XMCD-Messungen in Reﬂexion.
Für XMCD-Messungen gibt es zwei typische Geometrien, in denen die Probe magnetisiert
wird. Zum Einen mit der Probenmagnetisierung in der Probenoberﬂäche, ähnlich wie für
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Abbildung 2.5: Prinzip einer XMCD-Messung. Das Reﬂexionsvermögen der Probe hängt ab
von der Ausrichtung der Probenmagnetisierung zur Lichtausbreitungsrichtung.
den longitudinalen magneto-optischen Kerr Eﬀekt (L-MOKE) (siehe Kap. 2.2.4). Und zum
Anderen mit der Magnetisierung der Probe senkrecht zur Probenoberﬂäche, entsprechend der
Geometrie des polaren magneto-optischen Kerr-Eﬀekts (P-MOKE) (siehe Kap. 2.2.4).
Für die elektronischen Übergänge in die Leitungsbandzustände gelten die Auswahlregeln
∆m = ±1 wobei gilt: ∆m = +1 für Übergänge mit paralleler Ausrichtung von M und k,
und ∆m = −1 für antiparallele Ausrichtung vonM und k, siehe Abb. 2.6. Die experimentelle





Die Diﬀerenz aus zwei Spektren mit entgegengesetzter Magnetisierung, oder aber entgegen-
gesetzter Helizität, liefert direkte Informationen über die Diﬀerenz der Zustandsdichten D ↑
und D ↓ im Leitungsband für Spin s = +1/2 und s = −1/2 [65].
Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der erlaubten Elektronenübergänge für XMCD
Ein großer Vorteil von XMCD-Messungen ist, dass über die Summenregeln direkt auf das
atomare magnetische Spinmoment und Bahnmoment geschlossen werden kann, siehe Kapitel
2.2.1. Da diese allerdings für die Absorptionsspektroskopie entwickelt wurden, können sie
in der vorliegenden Arbeit, in welcher ausschließlich Reﬂexionsspektroskopie genutzt wird,
nicht zur Anwendung kommen. In dieser Arbeit wird XMCD genutzt, um Informationen über




Der transversale magneto-optische Kerr-Eﬀekt (T-MOKE) wird mit linear p-polarisiertem
Licht gemessen. Abhängig von der Magnetisierungsrichtung senkrecht zur Einfallsebene wirkt
sich der T-MOKE auf das Reﬂexionsvermögen einer magnetischen Probe aus. Der T-MOKE
wird daher, wie auch der XMCD, als Intensitätsunterschied des reﬂektierten Lichts für zwei
entgegen gerichtete Probenmagnetisierungen gemessen.
Abbildung 2.7: Prinzip einer T-MOKE-Messung. Das einfallende linear p-polarisierte Licht
wird je nach Ausrichtung der zur Einfallsebene senkrechten Probenmagnetisierung stärker oder
schwächer reﬂektiert.
Die Geometrie zur Messung des T-MOKE ist in Abb. 2.7 gezeigt. Das Licht triﬀt unter ei-
nem Winkel θi auf die senkrecht zur Einfallsebene magnetisierte Probe und wird reﬂektiert.
Das elektrische Feld des Lichts liegt parallel zur Einfallsebene. Die Intensität des reﬂektierten
Lichts hängt nun davon ab, ob die Magnetisierung der Probe parallel oder antiparallel zum
Kreuzprodukt der E-Feld-Vektoren von einfallendem und reﬂektiertem Strahl liegt, wie aus
Gl. 2.19 hervorgeht. Aus dieser Gleichung wird auch sofort ersichtlich, dass der T-MOKE für
komplett streifenden bzw. senkrechten Einfall verschwinden muss. Eine Drehung der Polarisa-
tionsebene ﬁndet nicht statt. Der in Abhängigkeit der Magnetisierungsrichtung von der Probe










dabei beschreibt ±∆pp den magnetischen Anteil. Eine Besonderheit des T-MOKE im Ge-
gensatz zu anderen magneto-optischen Eﬀekten ist, dass Messungen prinzipiell auch mit un-
polarisiertem Licht durchgeführt werden können. In diesem Fall beeinﬂusst der transversale
magneto-optische Eﬀekt nur den parallel zur Einfallsebene polarisierten Anteil des Lichts.
Die aus dem von der Magnetisierungsrichtung abhängigen Reﬂexionsvermögen resultierende





Mit dem Reﬂexionsvermögen R(M+) für parallel zum Kreuzprodukt der E-Felder orientier-
tem Magnetfeld (nach oben gerichtetes Feld in Abb. 2.7) und R(M−) für die antiparallele
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Ausrichtung (nach unten gerichtetes Feld in Abb. 2.7). Um mit teilweise polarisiertem oder
unpolarisiertem Licht ebenfalls quantitative Aussagen treﬀen zu können, muss die gemessene
Asymmetrie ATMOKE über folgende Formel normiert werden [66]:
ATMOKE = aT (1 + S1)/(1− pTS1) (2.35)
mit aT = 2Re{∆pprpp/(|rss|2 + |rpp|2 + |∆2pp)
und pT = (|rss|2 − |rpp|2 − |∆2pp)/(|rss|2 + |rpp|2 + |∆2pp) .
Hierbei bezeichnet aT die magnetische Asymmetrie, pT das Polarisationsvermögen der Probe
und S1 den zweiten Parameter nach Stokes (Gl. 2.25b). Die gemessene Asymmetrie lässt sich
so in zwei Bestandteile zerlegen. In die Gleichung ﬂießt einerseits die tatsächliche magnetische
Asymmetrie aT ein, welche nahezu proportional zu Magnetisierung ist, und andererseits das
Polarisationsvermögen der Probe, welches nahezu unabhängig von der Magnetisierung ist [66].
Aus dieser Formel wird auch deutlich, dass das Asymmetrie-Signal im Bereich des Brewster-
winkels deutlich verstärkt wird. Hier ist das Polarisationsvermögen pT maximal. Daher wird
T-MOKE typischerweise bei Winkeln nahe des Brewsterwinkels gemessen. Der Einﬂuss der
magnetokristallinen Anisotropie auf den T-MOKE wird in dieser Arbeit systematisch unter-
sucht.
2.2.4 L-MOKE und P-MOKE
Bisher wurden magneto-optische Eﬀekte betrachtet, welche sich auf die Intensität des re-
ﬂektierten Lichts auswirken. Der longitudinale und der polare magneto-optische Kerr Eﬀekt
(L-MOKE und P-MOKE) hingegen beeinﬂussen den Polarisationsgrad des reﬂektierten Lichts.
Das Licht erfährt bei Reﬂexion an der Probe eine Drehung der Polarisationsebene und ändert
den Grad der Elliptizität. Die Drehung der Polarisationsebene wird dabei Kerr-Drehung θK
genannt und der Grad der Elliptizität analog hierzu Kerr-Elliptizität K . Benannt nach J.
Kerr, der diese Eﬀekte im 19. Jahrhundert erstmals beobachtete [67; 68].
Die Geometrie zur Messung des L- und P-MOKE ist identisch zur XMCD-Messgeometrie
(siehe Abb. 2.3 und 2.8). Anstatt zirkular polarisierten Lichts wird jedoch linear polarisier-
tes Licht verwendet, dabei kann sowohl s- als auch p-Polarisation verwendet werden. Der
Unterschied zwischen P-MOKE und L-MOKE liegt in der Magnetisierung der Probe. Für
P-MOKE ist die Probe senkrecht zur Probenoberﬂäche magnetisiert, für L-MOKE liegt die
Magnetisierung innerhalb der Probenoberﬂäche und parallel zur Einfallsebene des Lichts. Da
die qualitative Beschreibung beider Eﬀekte sehr ähnlich ist und in der vorliegenden Arbeit nur
L-MOKE experimentell genutzt wurde, soll sich hier auf die Beschreibung des longitudina-
len magneto-optischen Kerr-Eﬀekts beschränkt werden. Der longitudinale magneto-optische
Kerr-Eﬀekt lässt sich vereinfacht als XMCD beschreiben, wenn angenommen wird, dass das
einfallende linear polarisierte Licht (S1 = 1, bzw. S1 = −1) die phasengleiche Überlage-
rung zweier zirkular polarisierter Wellen (S3 = ±1) ist. Abbildung 2.8 zeigt dieses Prinzip
für s-polarisiertes Licht. Analog zum XMCD kommt L-MOKE nur zustande, wenn das Ska-
larprodukt aus Magnetisierung und Ausbreitungsrichtung des Lichts ungleich Null ist, also
M · k 6= 0 gilt.
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Abbildung 2.8: Prinzip einer L-MOKE-Messung. Das einfallende linear polarisierte Licht erfährt
nach Reﬂexion eine Drehung der Polarisationsebene und eine Änderung des Polarisationszustan-
des von linear zu elliptisch. Die Magnetisierung der Probe liegt innerhalb der Probenoberﬂäche
und parallel zur Einfallsebene.
Das unter dem Winkel θi einfallende s-polarisierte Licht wird von der Probe reﬂektiert. Das










wobei ±∆sp die mit der Magnetisierung veränderliche Komponente ist. Wenn, wie in Abb.
2.8 gezeigt, von einem einfallenden Strahl mit s-Polarisation ausgegangen wird, führen die
Nicht-Diagonalelemente der Reﬂexionsmatrix dazu, dass das reﬂektierte Licht zusätzlich eine
Komponente mit p-Polarisation erhält. Dies resultiert in einer Drehung der Polarisationsebene
um θK . Hinzu kommt, dass die s- und p-Komponente des reﬂektierten Lichts um den Winkel
K zueinander phasenverschoben sind, was als Elliptizität des reﬂektierten Lichts messbar ist.
Für s-polarisiertes Licht sind die beiden Größen θK und K über die Beziehung [69]
θKs + iKs =
∆rsp
rss
≈ in0nQ · sin θi · cot θt
(n2 − n20) · cos (θi − θt)
(2.37)
mit den Elementen der Reﬂexionsmatrix (Gl. 2.36) und dem komplexen magneto-optischen
Brechungsindex n± (2.27) verknüpft. Der Index s steht für s-Polarisation, n0 gibt den Bre-
chungsindex einer Deckschicht bzw. des Vakuums an. Der Brechungsindex der magneto-
optisch aktiven Schicht geht über die Beziehung n = 1/2(n+ + n−) und über den Voigt-
Parameter Q = (n+ − n−)/(n · cos θt) in die Gleichung ein. Die Winkel θi und θt bezeichnen
den Einfallswinkel gemessen zur Probenoberﬂäche bzw. den Winkel des gebrochenen Strahls
innerhalb der Probe [70]. Für streifenden Einfall und der im Röntgenbereich legitimen An-
nahme, dass θi ≈ θt ist, kann eine direkte Beziehung zu den Koeﬃzienten des komplexen
Brechungsindex aus Gl. 2.27 wie folgt genähert werden [71]:
θKs ≈ ∆δ(β1 − β0)−∆β(δ0 − δ1)
(δ0 − δ1)2 + (β1 − β0)2 , (2.38a)
Ks ≈ ∆δ(δ0 − δ1)−∆β(β1 − β0)
(δ0 − δ1)2 + (β1 − β0)2 . (2.38b)
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Ferner kann näherungsweise sogar eine Beziehung zwischen Kerr-Drehung und Kerr-Elliptizität
und den Asymmetriewerten des XMCD und des T-MOKE hergestellt werden [66; 71]. Die
Größen sind für kleine Lichteinfallswinkel folgendermaßen verknüpft
θKs ≈ ATMOKE · <
{√












Die linear in der Magnetisierung verlaufenden Eﬀekte stehen also miteinander in Zusammen-
hang. Messungen an den 2p- und den 3p-Kanten von Co konnten dies bestätigen [70; 72].
In der vorliegenden Arbeit wird näher betrachtet werden, wie groß der Einﬂuss der magneto-
kristallinen Anisotropie auf den L-MOKE ist. Die Messung der Kerr-Drehung hat den Vorteil,
dass auf der einen Seite kleine Winkeländerungen im Bereich von zehntel Grad problemlos
gemessen werden können, und auf der anderen Seite die Drehungen im weichen Röntgenbe-
reich sehr große Werte von mehreren zehn Grad erreicht können [73; 74].
2.2.5 XMLD
Im Vergleich zu den zuvor betrachteten magneto-optischen Eﬀekten hat der magnetische Rönt-
genlineardichroismus (XMLD) in der Vergangenheit relativ wenig Beachtung gefunden. Ob-
wohl der XMLD schon vor über zwei Jahrzehnten nachgewiesen werden konnte [75; 76], gibt
es bis heute nur vergleichsweise wenige Messungen. Der magnetische Röntgenlineardichrois-
mus hängt, im Gegensatz zu den zuvor beschriebenen magneto-optischen Eﬀekten, quadra-
tisch von der Magnetisierung ab (siehe Gl. 2.19). Dies bedeutet, dass der XMLD nicht vom
Vorzeichen der Probenmagnetisierung abhängt, sondern nur von der Richtung der Magneti-
sierung in Bezug zum elektrischen Feldvektor des Lichts. Dies ermöglicht es unter anderem,
auch antiferromagnetische Proben zu untersuchen. Bei der Messvorschrift des magnetischen
Röntgenlineardichroismus wird zwischen XMLD der ersten und XMLD der zweiten Art un-
terschieden [6]. Bei letzterem ist die Magnetisierung in der Probe ﬁx und es wird entweder der
E-Feld-Vektor des Lichts oder die Probe gedreht. In dieser Arbeit wird der XMLD erster Art
genutzt. Hierbei ist die Probe und der E-Feld-Vektor des Lichts ﬁx und es wird die Magneti-
sierungsrichtung innerhalb der Probe gedreht. Dies hat den Vorteil, dass nur Eﬀekte, welche
direkt mit der Magnetisierung der Probe zusammenhängen, zum XMLD-Signal beitragen.
Zur Messung des XMLD ist linear polarisiertes Licht nötig. Für die in dieser Arbeit genutzte
Reﬂexionsspektroskopie macht sich der XMLD als Änderung des Reﬂexionsvermögens in Ab-
hängigkeit von der Richtung der Magnetisierung bezüglich der Polarisationsebene bemerkbar.
Die Messgeometrie für den XMLD in Reﬂexion ist in Abbildung 2.9 dargestellt.
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Abbildung 2.9: Prinzip einer XMLD-Messung. Das einfallende linear polarisierte Licht triﬀt
unter dem Winkel θi auf die Probe. Das Reﬂexionsvermögen R(M⊥) und R(M‖) der Probe
unterscheidet sich für die Probenmagnetisierung senkrecht (M⊥) und parallel (M‖) zum E-Feld-
Vektor des Lichts. Zur Untersuchung der magnetokristallinen Anisotropie im XMLD wird das
E-Feld unter einem deﬁnierten Winkel ϕ zu einer Kristallachse eingestellt.
Um Einﬂüsse linearer Eﬀekte, also solcher Eﬀekte, die vom Vorzeichen der Magnetisierung
abhängen in den Messungen zu unterdrücken, werden für parallele und senkrechte Magneti-
sierung jeweils zwei Messungen durchgeführt. Die Probenmagnetisierung wird zwischen den
Messungen umgepolt. Der Messwert ergibt sich dann aus dem Mittelwert der beiden Messun-













Analog zu XMCD (Kap. 2.2.2) und T-MOKE (Kap. 2.2.3) kann aus dem Reﬂexionsvermögen
für parallel zu E liegende Magnetisierung R(M‖) und dem Reﬂexionsvermögen für senkrecht





berechnet werden. Auch diese Größe lässt sich wieder in Beziehung zum komplexen Brechungs-
index aus Gl. 2.27 setzen und ergibt sich zu [9]
AXMLD = <
(‖ − ⊥) sin θi sin θtn(n2 sin2 θi
sin2 θt
− 1)
(cot2 θt + 1)
 , (2.42)
mit dem nicht-magnetischen Anteil des Brechungsindexes n, dem Winkel des einfallenden und
des gebrochenen Lichtstrahls θi und θt, sowie den Komponenten des Dielektrizitätstensors ‖
und ⊥. Für kubische Strukturen, wie es z.B. für Fe und Ni der Fall ist, schreibt sich dieser,
für die magnetische Quantisierungsachse in x-Richtung, vereinfacht als [77]
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 =
‖ 0 00 ⊥ yz
0 −yz ⊥
 . (2.43)
Eine sehr anschauliche Methode den XMLD-Eﬀekt zu verdeutlichen, ist die Betrachtung der
möglichen Übergänge aus den Rumpfzuständen in das Leitungsband. In Abb. 2.10 ist sche-
matisch dargestellt wie unter Berücksichtigung der Auswahlregeln (Gl. 2.31a - 2.31c) die
XMLD-Asymmetrie zustande kommt [78].
Abbildung 2.10: Schematische Darstellung der erlaubten Elektronenübergänge beim XMLD
(links und mitte) und des Zusammenhangs von Asymmetrie-Signal und Zustandsdichte (rechts).
Für senkrechte Anordnung von E-Feld und Magnetisierung sind Elektronenübergänge mit
den Auswahlregeln ∆m = ±1 erlaubt, während für parallele Ausrichtung von E und M
die Auswahlregel ∆m = 0 gilt (siehe auch Abb. 2.4). Für polykristalline Proben konnte
in Transmissionsmessungen experimentell gezeigt werden, dass sich das XMLD-Asymmetrie-
Signal proportional zur Ableitung der Diﬀerenz der Zustandsdichte für spin up und spin down
Zustände im Leitungsband verhält. Dies gilt jedoch nur für Materialien, deren m-Orbitale
energetisch entartet sind, wie es z.B. bei Systemen mit sphärischer Symmetrie der Fall ist
oder für polykristalline Proben [78]. Für diese verhält sich das XMLD-Spektrum wie die
Ableitung des XMCD-Spektrums.
Da beim XMLD das Vorzeichen der Magnetisierung keine Rolle spielt, lassen sich neben fer-
romagnetischen auch antiferromagnetische Proben untersuchen [9]. Diese Eigenschaft macht
den XMLD zu einem nützlichen Werkzeug zur Bestimmung magnetischer Eigenschaften, ist
aber nicht Hauptaugenmerk dieser Arbeit. Die für diese Arbeit interessante Eigenschaft des
XMLD ist die Empﬁndlichkeit auf die Orientierung der Magnetisierung und des elektrischen
Felds relativ zur Kristallstruktur. Diese Empﬁndlichkeit kann ausgenutzt werden um Informa-
tionen über den Einﬂuss des Kristallfeldes auf die elektronische Struktur eines Materials zu
erhalten. Bei den in dieser Arbeit untersuchten Proben einkristalliner 3d-Übergangsmetalle
mit kubischer fcc- bzw. bcc-Kristallstruktur, muss die Kristallfeldaufspaltung der 3d-Zustände
berücksichtigt werden. Diese wirkt sich auf die Bandstruktur aus und führt zu einer unter-
schiedlichen Zustandsdichte der eg- und t2g-Zustände in Abhängigkeit der Ausrichtung im
Kristall. Die Form der eg- und t2g-Orbitale ist in Abb. 2.11 dargestellt. In einer vereinfach-
ten Schreibweise für die 2p-Kanten lässt sich für eine kubische Kristallstruktur die XMLD-
Asymmetrie proportional zur Ableitung der Diﬀerenz der eg- und t2g-Zustände für spin up









Hierbei sind α und β Faktoren, die von der Ausrichtung der Magnetisierung im Kristall
abhängen. Für eine Magnetisierung entlang der 〈001〉-Richtung haben diese die Werte α = −1
und β = 2, während für eine Ausrichtung der Magnetisierung entlang der 〈111〉-Richtung
α = 1 und β = −1 gilt. Der Vorfaktor ∆ex bezeichnet die Austauschwechselwirkung der
2p-Zustände. Diese kann näherungsweise als konstant angenommen werden [65]. Zwei Dinge
lassen sich anhand dieser vereinfachten Formel erkennen. Erstens hängt die Asymmetrie stark
von den Koeﬃzienten α und β und damit von der Richtung der Magnetisierung im Material
ab und zweitens verschwindet die Asymmetrie wenn die Austauschwechselwirkung ∆ex gegen
Null geht. Dies bedeutet, dass die Austauschwechselwirkung der Rumpfzustände zwingend
notwendig für den XMLD ist.
Dabei wurde in Gl. 2.44 folgende Näherung angewendet: Die Austauschaufspaltung geht in
die Rechnungen als kleine Störung erster Ordnung ein. Dadurch ist es möglich die einzelnen
p-Zustände über die Quantenzahl mj zu deﬁnieren. Diese Näherung ist möglich, da die Spin-
Bahn-Aufspaltung an den 2p-Kanten mit ca. 10 eV  15 eV wesentlich größer ist als die nur
wenige 100meV große Austauschaufspaltung und eine Vermischung der 2p1/2- und der 2p3/2-
Zustände nicht stattﬁndet [65].
Abbildung 2.11: Grenzﬂächendarstellung der 3d-Orbitale unterteilt in die zwei eg-Orbitale
(oben) und die drei t2g-Orbitale (unten). (Entnommen aus Referenz [79])
Für die in dieser Arbeit untersuchten 3p-Kanten der Übergangsmetalle Fe, Co und Ni kann die
obige Näherung jedoch nicht gemacht werden. An den 3p-Kanten ist die Austauschaufspaltung
von gleicher Größenordnung wie die Spin-Bahn-Aufspaltung und kann daher nicht mehr als
kleine Störung behandelt werden. In den Rechnungen muss sie exakt berücksichtigt werden.
Des Weiteren führt das ähnliche Größenverhältnis der Spin-Bahn- und der Austauschaufspal-
tung an den 3p-Kanten dazu, dass die 3p1/2 und die 3p3/2-Zustände mischen und nicht mehr
34
klar trennbar sind, was eine einfache Interpretation der experimentellen Spektren erschwert.
Dennoch kann aus der berechneten Zustandsdichte eine Zuordnung der am XMLD-Signal be-
teiligten Zustände unter Verwendung der Auswahlregeln (Gl. 2.31a , 2.31b und 2.31c) versucht
werden (siehe auch Abb. 2.4). Dies wird ausführlich in Kapitel 4.6 behandelt.
Der Vollständigkeit halber soll hier noch erwähnt werden, dass es zu XMLD-Messungen, ana-
log zum XMCD, einen Eﬀekt in Reﬂexion gibt, bei dem nicht die Intensität, sondern die
Polarisationseingenschaften des reﬂektierten Lichts untersucht werden, nämlich der Schäfer-
Hubert-Eﬀekt. Dieser wurde erst kürzlich zum ersten Mal im EUV-Bereich an den 3p-Kanten
einer polykristallinen Fe-Probe gemessen [80]. Ein Vergleich mit XMLD-Messungen in Re-
ﬂexion hat dabei eine sehr gute Übereinstimmung des Verlaufs der Schäfer-Hubert-Drehung
und des XMLD-Asymmetrie-Spektrums gezeigt. Auf eine Polarisationsanalyse des reﬂektier-
ten Lichts in XMLD-Geometrie wurde im Rahmen dieser Arbeit zwar verzichtet, aber es soll
hier erwähnt werden, dass zukünftige Messungen des Schäfer-Hubert-Eﬀekts an kristallinen
Proben vielversprechend sind. Hierdurch ergibt sich die Möglichkeit, analog zu den linearen
Eﬀekten, wie z.B. L-MOKE, einen vollständigen Satz der magneto-optischen Konstanten für
die quadratischen Eﬀekte in Abhängigkeit der Kristallachsen zu erhalten.
2.3 Anpassungsrechnungen für magneto-optische Eﬀekte
Die Spektren der magneto-optischen Eﬀekte lassen sich berechnen, wenn die magneto-optischen
Konstanten (Gl. 2.27) der entsprechenden Materialien bekannt sind. Im Umkehrschluss ist es
ebenso möglich die magneto-optischen Konstanten aus den experimentellen Spektren zu er-
mitteln. Ein solches Vorgehen erfordert jedoch genaue Kenntnisse über die untersuchte Probe.
Häuﬁg werden magneto-optische Konstanten aus Transmissionsmessungen mittels Polarisa-
tionsanalyse ermittelt (siehe z.B. [80; 81; 82]). Transmissionsmessungen haben den Vorteil,
dass Mehrfachreﬂexionen innerhalb der Probe, die zu Interferenzeﬀekten führen, leicht ab-
geschätzt werden können. Wenn die Dicke der Probe bekannt ist, können aus der Drehung
und der Absorption des transmittierten Lichts die magnetischen Anteile des Brechungsindex
sehr genau ermittelt werden. Die magneto-optischen Konstanten aus Reﬂexionsspektren zu
ermitteln ist ungleich schwerer, da Interferenz- und Rauigkeitseﬀekte die Reﬂexionsspektren
stark beeinﬂussen können (siehe auch Kap. 4.1). In dieser Arbeit wurde daher unter anderem
auf Datensätze zurückgegriﬀen, welche durch Transmissionsmessungen an den 3p-Kanten von
Fe, Co und Ni bestimmt wurden [80; 81].
In dieser Arbeit wurden verschiedene Programme verwendet um die Reﬂexionsspektren und
magneto-optische Asymmetrie-Spektren mittels Anpassungsrechnungen nachzubilden. Auf die
Speziﬁkationen der einzelnen Programme wird weiter unten im Einzelnen eingegangen. Allen
Programmen gemeinsam ist die Verwendung bekannter Datensätze der magnetischen und
nicht-magnetischen Anteile der optischen Konstanten, häuﬁg in Form des komplexen Bre-
chungsindex. Eine große Sammlung an optischen Konstanten bieten die Henke-Tabellen [83].
Diese umfassen für nahezu alle Elemente die realen und imaginären nicht-magnetischen An-
teile der optischen Konstanten über einen sehr großen Energiebereich vom EUV bis hin zu
harter Röntgenstrahlung. Zur Ermittlung der Konstanten in den Henke-Tabellen wurde über
Absorptionsmessungen der Imaginärteil bestimmt und anschließend mittels Kramers-Kronig-
Transformation [84; 85] der Realteil berechnet. Für den nicht-resonanten Bereich der Streuung
sind diese Datensätze sehr gut verwendbar. In den in der vorliegenden Arbeit durchgeführten
Anpassungsrechnungen wurden die Datensätze der Henke-Tabellen daher für GaAs sowie Au
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und Ag verwendet, welche als Substrat, Schutzschicht vor Oxidation bzw. als Puﬀerschicht
zur Verbesserung der Kristallstruktur in den Proben vorhanden sind. Resonante Anregung
tritt für diese im Rahmen dieser Arbeit nicht auf. Im Bereich der Anregungsenergien der un-
tersuchten Elemente Fe, Co und Ni sind die Henke-Tabellen jedoch zu ungenau, da sie nicht
die Aufspaltung der Rumpfzustände zeigen. Zudem umfassen sie nur die nicht-magnetischen
Anteile der optischen Konstanten. Für Fe, Co und Ni wurde daher auf experimentell ermittelte
Datensätze anderer Gruppen zurückgegriﬀen [80; 81]. Die Ergebnisse der Anpassungsrechnun-
gen werden jeweils in direktem Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen vorgestellt. Im
Folgenden werden nun die Besonderheiten der verwendeten Programme kurz aufgezeigt.
ReMagX
Das Programm ReMagX wurde am Stuttgarter Max-Planck-Institut für Metallforschung ent-
wickelt [86; 87; 88]. Es ist darauf ausgelegt, sowohl nicht-magnetische als auch magnetische
Signale in spekularer Reﬂexion an Einzel- und Mehrfachschichten zu simulieren. Dabei ist es
sehr vielseitig was die Berechnungs- und Fit-Algorithmen betriﬀt. Als Berechnungsgrundlage
kann zwischen dem sogenannten Parratt-, Zak- oder full-matrix -Formalismus gewählt wer-
den. Der Parratt-Formalismus [89] basiert auf den Fresnel'schen Gleichungen und dem Snel-
lius'schen Brechungsgesetz und beschreibt iterativ die Interaktion des Lichts an den Grenz-
ﬂächen und die Ausbreitung innerhalb der einzelnen Schichten eines Mehrfachschichtsystems.
Neben dem Einﬂuss der Probenmagnetisierung wird auch die Rauigkeit der einzelnen Schich-
ten nach dem Nevot-Croce-Modell berücksichtigt [90]. Der Zak-Formalismus [91; 92; 93] legt
den Erhalt der tangentialen Komponenten des E- und B-Feldes an den Grenzschichten zu-
grunde und beschreibt diese sowie die Ausbreitung des Lichts innerhalb der Schichten mittels
einer 4 × 4 Matrix, wobei auch hier ähnlich dem Parratt-Formalismus iterativ bezüglich der
einzelnen Schichten vorgegangen wird, also die Mehrfachreﬂexionen an den einzelnen Schich-
ten Stück für Stück berechnet werden. Die Polarisation der einfallenden Strahlung sowie die
Richtung der Magnetisierung der einzelnen Schichten kann dabei beliebig gewählt werden. Ei-
ne Stärke des Programms ReMagX ist die Möglichkeit über geschickte Wahl von variierbaren
Parametern die Schichtdicken- und Rauigkeitsverhältnisse in einem Mehrschichtsystem durch
Anpassung der Modellrechnungen an das Experiment bestimmen zu können. Hierfür stehen
verschiedene Fit-Algorithmen zur Verfügung, auf die hier nicht im Einzelnen eingegangen
wird. Sowohl der Parratt- als auch der Zak-Formalismus gehen dabei von isotropen Medien
aus und berücksichtigen nicht die Kristallstruktur. Da das Programm ReMagX im Zuge dieser
Arbeit hauptsächlich dazu genutzt wurde die Schichtdicken und die Rauigkeiten der einzelnen
Schichten abzuschätzen, ist diese Näherung jedoch von untergeordneter Bedeutung.
REFLEC
Das Programm REFLEC, welches am BESSY entwickelt wurde [94], bietet verschiedene ele-
mentare optische Rechenmethoden für den EUV und Röntgenbereich. Neben der Möglichkeit
optische Systeme wie Beamlines zu berechnen, auf die hier nicht eingegangen wird, lässt sich
auch die Wechselwirkung von Licht mit Materie berechnen. Dabei lassen sich unter anderem
Absorption, Reﬂexion und Transmission an Mehrschichtsystemen berechnen und sowohl die
Intensität als auch der Polarisationsgrad des Lichts nach der Wechselwirkung bestimmen. Vor




Das Programm Yeh-MOKE ist eine frei verfügbare Software, welche zur Berechnung magneto-
optischer Eﬀekte in Mehrfachschichten am PGI-6 (ehemals IFF-9) des Forschungszentrums
Jülich entwickelt wurde [95]. Es basiert auf dem 4×4-Matrix-Formalismus von P. Yeh [96] und
der Erweiterung des Yeh-Formalismus von S. Visnovsky [97], welcher auch für die ab initio
Rechnungen an der Universität Ostrava genutzt wurde (siehe auch Kap. 2.4). Das Programm
Yeh-MOKE wurde im Zuge dieser Arbeit genutzt um T-MOKE und L-MOKE Spektren zu
simulieren. Da im Programm Yeh-MOKE die Probenrauigkeit jedoch nicht berücksichtigt
werden kann, dienen die Anpassungsrechnungen lediglich einer ersten groben Einschätzung
der magneto-optischen Spektren.
2.4 Theoretische Modelle & ab initio Rechnungen
Die für die oben beschriebenen Anpassungsrechnungen verwendeten Datensätze sind alle em-
pirisch ermittelt und gut anwendbar, wenn es um eine phänomenologische Beschreibung der
magneto-optischen Eﬀekte geht. Für ein tiefergehendes physikalisches Verständnis sind jedoch
theoretische Bandstrukturmodellrechnungen nötig. Im Gegensatz zu den Anpassungsrechnun-
gen zielen die theoretischen Modellrechnungen darauf ab, die elektronischen und magnetischen
Eigenschaften einer Probe ohne die Eingabe gemessener Daten ab initio zu bestimmen. Zur
Berechnung der magneto-optischen Spektren wird die elektronische Struktur eines Materials
und die Wechselwirkung mit einer elektromagnetischen Welle berechnet. Die ab initio be-
rechneten Spektren werden dann mit den experimentell ermittelten Spektren verglichen. Aus
diesem Vergleich kann so auf die Validität der den Rechnungen zugrundeliegenden Modelle
geschlossen werden. Da in der vorliegenden Arbeit mit Reﬂexionsmessungen gearbeitet wurde,
reicht es nicht lediglich die Bandstruktur und die möglichen Übergänge der Rumpfzustände ins
Valenzband zu berechnen, sondern es müssen zusätzlich optische Modelle angewendet werden
um die Reﬂexionsspektren zu reproduzieren. Das Vorgehen ist dabei wie folgt:
• Berechnung der elektronischen Struktur (Bandstruktur) des Materials.
• Berechnung der optisch angeregten Elektronenübergänge.
• Ermittelung des imaginären Anteils des nicht-diagonalen Dielektrizitätstensors.
• Bestimmung des realen Anteils des Dielektrizitätstensors mittels Kramers-Kronig Trans-
formation [84; 85].
• Berechnung der konkreten Reﬂexionsmatrix für die Materialsysteme.
Zur Berechnung der elektronischen Struktur existieren verschiedene Modelle, in welchen un-
terschiedliche Näherungen zum Tragen kommen. Eine gut erprobte Methode ist die der Dich-
tefunktionaltheorie (DFT), insbesondere der Ansatz der Lokale-Spin-Dichte-Approximation
(LSDA). Hierbei wird das Vielteilchensystem, welches der Festkörper an sich darstellt, auf ein
Ein-Teilchen-Problem reduziert. Dies bedeutet, dass ein einzelnes Elektron betrachtet wird,
welches sich in einem eﬀektiven Potential beﬁndet. Dieses setzt sich zusammen aus dem Po-
tential der Kerne und einem eﬀektiven Potential der anderen Elektronen, das als Funktional
der Elektronendichte beschrieben wird. Dieser sogenannte Ein-Elektronen-Ansatz funktioniert
für Fe und in gewissem Maße für Co sehr gut. Für komplexe Systeme, wie z.B. Oxide, in de-
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nen starke Korrelationseﬀekte auftreten, verliert dieser vereinfachte Ansatz schnell seine Gül-
tigkeit. In solchen stark korrelierten Systemen führt der Ein-Elektronen-Ansatz zu falschen
Ergebnissen und es müssen Multiplett-Rechnungen angewendet werden. Die Gültigkeit des
Ansatzes ist unter anderem abhängig von der Zustandsdichte der Elektronen oberhalb der
Fermi-Kante. Eine sehr große Zustandsdichte an der Fermi-Kante führt dazu, dass kleine Ab-
weichungen in der Berechnung der Bandstruktur einen großen Einﬂuss auf die berechneten
magneto-optischen Eﬀekte haben. Bereits für Ni stößt der Ansatz an seine Grenzen. Daher
ist zu erwarten, dass die berechneten Spektren für Ni die experimentellen Spektren schlechter
reproduzieren werden als die Fe- und Co-Spektren. Dies wird in den Kapiteln 4.6, 5.6 und
6.5 bestätigt werden. Häuﬁg werden für Ni oder komplexere Systeme daher andere Metho-
den gewählt. Eine weitere Methode zur Bandstrukturberechnung innerhalb der DFT ist die
generalized gradient approximation (GGA). Hierbei wird nicht nur die Spindichte, sondern
auch deren Änderung, also deren Gradient berücksichtigt. Bei diesen Berechnungen gehen
allerdings einerseits häuﬁg sogenannte versteckte Parameter ein, welche vom Programmierer
implementierte Gewichtungen innerhalb des Quellcodes sind [98] und andererseits erhöht sich
die Zahl der variablen Parameter im GGA-Ansatz.
Ein Ziel dieser Arbeit ist es, die magneto-optischen Spektren mit ab initio Rechnungen unter
Zuhilfenahme möglichst weniger freier Parameter zu reproduzieren, daher wurde in dieser
Arbeit für die theoretischen Berechnungen der LSDA-Ansatz gewählt. Hier gehen nur feste
Größen bezüglich der Kristallstruktur der Gitterkonstanten und der Kernladungszahlen der
beteiligten Elemente ein. Die ab initio Rechnungen in dieser Arbeit wurden an der Technischen
Universität Ostrava [99] und an der Universität Uppsala durchgeführt [100].
Nun soll näher auf die Rechnungen eingegangen werden. Zur Berechnung der elektronischen
Struktur wurde der WIEN2k-Code [101] genutzt, unter Einbeziehung der Spin-Bahn-Kopp-
lung. Dieser verwendet für die Berechnungen der Bandstruktur die all electron full potential
linearized augmented planewave Methode. Über die LSDA [102] geht die Austauschwechselwir-
kung in die Rechnungen ein, die Form der Kernpotentiale wird über die muﬃn tin Näherung
beschrieben. Für die selbstkonsistenten LDSA-Rechnungen wurden die folgenden typischen
Parameter verwendet. Das Konvergenzkriterium betrug 1 · 10−7Ry/Atom. Um die Stabilität
des Rechenalgorithmus zu gewährleisten, wurde die cut oﬀ Energie auf RMTKmax = 8, 5 ge-
setzt, wobei RMTKmax das Produkt aus dem muﬃn tin Radius und dem maximalen k-Vektor
im reziproken Raum beschreibt. Zur Simulation der ersten Brillouin-Zone wurde ein Volumen
mit 27 × 27 × 27 k-Punkten im Impulsraum gewählt. Dieses wurde für die Berechnung der
optischen Eigenschaften zu einem Volumen mit 81 × 81 × 81 k-Punkten erweitert. Diese be-
züglich der Standardwerte um den Faktor 3 höhere Dichte an k-Punkten wurde gewählt, um
die Genauigkeit der im Folgenden beschriebenen optischen Berechnungen zu erhöhen.
Anhand der Ergebnisse der Bandstrukturrechnungen werden die elektronischen Dipolüber-
gänge berechnet [103]. Die daraus bestimmte Absorption der elektromagnetischen Strahlung
liefert den Imaginärteil des Dielektrizitätstensors . Aus den imaginären Anteilen der Elemen-
te ij des Dielektrizitätstensors werden dann mittels einer Kramers-Kronig-Transformation
[84; 85] die entsprechenden Realteile berechnet. Dabei wurde jedoch nicht auf die im WIEN2k-
Code implementierte Kramers-Kronig-Transformation zurückgegriﬀen, da die Verwendung des
WIEN2k-Codes für die Kramers-Kronig-Transformation erfahrungsgemäß zu falschen Ergeb-
nissen führen kann [98]. Um die Richtigkeit der Kramers-Kronig-Transformation zu gewährleis-
ten, wurde ein hausinterner Code an der Technischen Universität Ostrava verwendet [99]. Aus
dem so erhaltenen vollständigen Satz der Elemente ij des Dielektrizitätstensors wurden die
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Reﬂexions- und Transmissionsmatrizen bestimmt. Unter Verwendung dieser Matrizen können
nun Reﬂexions- und Transmissionsrechnungen für beliebige Lichteinfallswinkel und Polarisa-
tionsebenen nach den bekannten optischen Methoden (siehe Kap. 2.2) durchgeführt werden.
Um hierbei den Rechenaufwand zu reduzieren, wurde der Probenaufbau vereinfacht als Tri-
layer, nur bestehend aus Au/XX /Ag angenommen, wobei XX für Eisen, Kobalt oder Nickel
steht. Diese Vereinfachung ist gerechtfertigt, da die Ag-Schicht mit einer Dicke von 150 nm
im verwendeten Energiebereich von ca. 40  80 eV nahezu sämtliche eindringende Strahlung
absorbiert, wodurch Interferenzeﬀekte innerhalb der Ag-Schicht oder eine Wechselwirkung
des Lichts mit dem GaAs-Substrat ausgeschlossen werden können. Die optischen Rechnungen
wurden mit einem auf dem Yeh-Formalismus [96] für magnetische Schichtsysteme basierenden
Programm [97] ebenfalls an der Technischen Universität Ostrava durchgeführt.
Um die in den theoretischen Modellen als ideal angenommenen Bedingungen den tatsächlich
im Experiment herrschenden Bedingungen weiter anzupassen, wurden folgende Modiﬁkatio-
nen in die Rechnungen miteinbezogen:
• Linienverbreiterung: Da die berechneten elektronischen Übergänge scharf abgegrenzt
sind, ergeben sich in den berechneten Reﬂexions- und Asymmetrie-Spektren sehr aus-
geprägte und aufgespaltene Strukturen. Solche Spektren sind im Experiment nicht zu
beobachten, daher wurden die Elemente des Dielektrizitätstensors bezüglich ihrer ener-
getischen Dispersion mit einer Lorentzfunktion geglättet. Diese soll linienverbreitern-
de Eﬀekte, hervorgerufen z.B durch die Energieauﬂösung des Experiments, Tempe-
ratureﬀekte, Lebensdauer der Zustände usw. simulieren. Streng genommen muss je
nach verbreiterndem Eﬀekt, wie z.B. die Energieauﬂösung des Experiments eine Gauß-
Verbreiterung gewählt werden. Die Energieauﬂösung des Experiments ist etwa 20meV.
Die Gauß-Verbreiterung ist damit deutlich kleiner als die in den Rechnungen verwen-
dete Lorentzverbreiterung von 2 eV und wurde daher nicht berücksichtigt. Es hat sich
gezeigt, dass die ausschließliche Verwendung einer Lorentzverbreiterung ausreichend ist.
• Probenrauigkeit: Die nicht vernachlässigbare Oberﬂächenrauigkeit von bis zu 3 nm (sie-
he Kap. 4, 5 und 6) wurde durch Einbeziehung der Kirchhoﬀ'schen Beugungstheorie
[104; 105] berücksichtigt. Wobei die in den Rechnungen veränderlichen Parameter die
mittlere Rauigkeit (σrms) und die Korrelationslänge (T ) sind. Dabei skaliert das Reﬂe-
xionsvermögen in Abhängigkeit der Rauigkeit σrms, des Lichtwellenvektors k und des
Einfallswinkels θi mit exp{−2(k ·σrms cos θi)2}. Das Rauigkeitsmodell wurde nur für die
Grenzschicht Vakuum/Au angewendet. Die Anwendung des Modells für die weiteren
Grenzschichten wies einen vernachlässigbar geringen Eﬀekt auf.
• Nichtresonante Absorption: Vergleiche experimenteller und berechneter Spektren haben
gezeigt, dass die Absorption in den ab initio Rechnungen im Bereich der nichtresonan-
ten Energien stark unterschätzt wird und es nicht möglich war, die Reﬂexionsspektren
nur mittels des ab initio berechneten Dielektrizitätstensors zu beschreiben. Aus diesem
Grund wurde der die Absorption beschreibende imaginäre Anteil des Dielektrizitäts-
tensors um einen Zusatzterm erweitert. Als Ansatz für dieses Zusatzterm wurde die
gefundene Funktion A · e−E/E0 gewählt, mit den Parametern A und E0. Diese Funktion
liefert innerhalb begrenzter Energiebereiche ähnliche Ergebnisse wie das Drude-Modell
[106] und hat sich als hinreichend gut erwiesen, um die Deﬁzite der ab initio Rechnungen
im nichtresonanten Energiebereich auszugleichen und die berechneten Spektren an die
experimentellen Spektren anzugleichen.
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An dieser Stelle soll erwähnt werden, dass die Anwendung der obigen Näherungen sich nur
auf den optischen Teil der Rechnungen bezieht. Die zugrundeliegende Bandstrukturrechnung
ist hiervon gänzlich unbeeinﬂusst.
Bisher wurde nur allgemein die Methodik zu den Rechnungen beschrieben, ohne Rücksicht
auf eine Magnetisierung der Probe zu nehmen. Um magneto-optische Eﬀekte berechnen zu
können, muss aber das Reﬂexionsvermögen der Probe für unterschiedlich orientierte Magne-
tisierungen bezüglich der Lichteinfallsebene, der Lichtpolarisation und der Kristallstruktur
bekannt sein. Die Magnetisierung der Proben wird direkt zu Beginn in der Bandstrukturbe-
rechnung und der Berechnung der möglichen elektronischen Übergänge berücksichtigt. Zur
Bestimmung des XMLD sind daher für jede Kristallrichtung vier eigenständige Rechnun-
gen nötig. Dies bedeutet zwar einen hohen Aufwand, ist aber für eine genaue Berechnung
der magneto-optischen Eﬀekte in Abhängigkeit der kristallinen Orientierung unumgänglich.
Zur Überprüfung des Programmcodes wurde die obige Prozedur zudem für eine Magnetisie-
rung entlang äquivalenter magnetischer Achsen im Kristall (z.B. [100]- und [010]-Richtung)
durchgeführt. Dies führte zu den gleichen Ergebnissen, so dass diesbezügliche Fehler im Pro-
grammcode ausgeschlossen werden können.
Die Bestimmung der magneto-optischen Asymmetriewerte in XMLD, T-MOKE usw. erfolgt
analog zum Experiment. Das heißt um z.B. die XMLD-Asymmetrie zu bestimmen, wird das





R(M−⊥ ) entsprechend Gleichung 2.41 verrechnet. Da die oben beschriebenen ab initio Rech-
nungen alle magneto-optischen Eﬀekte basierend auf linear polarisiertem Licht berücksichti-
gen, müssen auch für die ab initio berechneten XMLD-Spektren lineare Eﬀekte, wie T-MOKE,
durch Mittelung des Reﬂexionsvermögens entsprechend Gl. (2.40a) und (2.40b) eliminiert wer-
den.
Der Vollständigkeit halber ist hier zu erwähnen, dass es insbesondere für Oxide und Verbin-
dungen, welche die 3d-Übergangsmetalle enthalten, einen weiteren Ansatz zur Berechnung
des XMLD gibt. Hierbei wird ein atomarer Ansatz gewählt. Die Begründung dieser Methode
basiert darauf, dass für Ionen der 3d-Übergangsmetalle der Ein-Elektronen-Ansatz aufgrund
der stark lokalisierten 3d-Elektronen nicht anwendbar ist. Für die Berechnungen wird ein
einzelnes Atom oder Ion separat unter Einwirkung des Kristallfeldes betrachtet [107]. Auch
mit dieser Methode können XMLD-Spektren reproduziert werden. In dieser Methode stehen
jedoch Parameter zur Verfügung, um die Spektren anzupassen. Der in der vorliegenden Arbeit
genutzte Ein-Elektronen-Ansatz kommt, bis auf den optischen Teil der Rechnung, völlig ohne
zusätzliche Parameter aus, mit denen die berechneten Spektren an das Experiment angepasst
werden könnten. Eine Reproduktion der XMLD-Spektren ist damit ein eindeutiger Hinweis
auf die Validität dieser Methode.
Bezüglich des in dieser Arbeit vornehmlich diskutierten XMLD gibt es eine Besonderheit. Über
den Ursprung der meisten magneto-optischen Eﬀekte, wie T-MOKE oder XMCD, herrscht
Einigkeit. Für den XMLD jedoch gibt es unterschiedliche Ansätze über den physikalischen Hin-
tergrund des Eﬀekts. Der Ursprung des XMLD wird zum einen in der Spin-Bahn-Aufspaltung
im Valenzband [62; 108] vermutet und zum anderen in der Austauschaufspaltung der Rumpf-
zustände [65; 78]. Dabei konnte bereits gezeigt werden, dass der XMLD bei Vernachlässi-
gung der Austauschaufspaltung der Rumpfzustände in den ab initio Rechnungen verschwindet
[78; 109].
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In den nachfolgenden Kapiteln wird gezeigt werden, dass die hier verwendete Methode der
relativistischen Berechnung der Bandstruktur mittels LSDA die XMLD-Spektren an den 3p-
Kanten vor allem an Fe sehr gut reproduzieren kann. Dabei ist es für die korrekte Berechnung
nicht nur nötig die Abhängigkeit der 3p-Zustände vom k-Vektor der Elektronen innerhalb der
Brillouin-Zone zu berücksichtigen. Hinzu kommt, dass zwingend die Austauschaufspaltung
der Rumpfzustände berücksichtigt werden muss. Diese kann für die Spektren der 3p-Kanten
nicht wie in Rechnungen für Übergänge aus den 2p-Zuständen als kleine Störung betrachtet
werden, sondern muss im Detail in der Rechnung berücksichtigt werden. Erst diese akkurate
Beschreibung der elektronischen Struktur des Kristalls ermöglicht die korrekte Berechnung
der XMLD-Spektren und des Einﬂusses der magnetokristallinen Anisotropie auf diese. Die
Anwendbarkeit dieses Modells für Fe, Co und Ni wird in den Kapiteln 4.6, 5.6 und 6.5 im




In diesem Kapitel erfolgt ein kurzer Abriss über Synchrotronstrahlung und es werden die in
der vorliegenden Arbeit genutzten experimentellen Aufbauten beschrieben. Zudem werden die
verwendeten Proben bezüglich ihrer Kristallstruktur und ihrer Beschaﬀenheit diskutiert.
3.1 Synchrotronstrahlung
Für die magneto-optischen Untersuchungen an den elementspeziﬁschen Energien der Rumpf-
zustände wurde in dieser Arbeit Synchrotronstrahlung genutzt. Dieser Abschnitt soll kurz die
Erzeugung von Synchrotronstrahlung umreißen. Synchrotronstrahlung basiert auf der Strah-
lungsemission beschleunigter geladener Teilchen, in diesem Fall Elektronen. Diese werden auf
nahezu Lichtgeschwindigkeit beschleunigt und in einem sogenannten Speicherring durch Ma-
gnetfelder näherungsweise auf einer Kreisbahn gehalten. Bei jeder Richtungsänderung der
Elektronenbahn durch Umlenkmagnete wird ein Strahlungsbündel in Bewegungsrichtung der
Elektronen emittiert, welches aus Photonen eines breiten kontinuierlichen Energiespektrums
besteht. Durch geeignete Monochromatoren lässt sich ein Strahl der gewünschten Energie aus-
koppeln und zu experimentellen Untersuchungen verwenden. Ohne näher auf die verschiedenen
Möglichkeiten der Strahlungserzeugung z.B. durch Ablenkmagnete und Undulatoren einzu-
gehen, sollen nun einige wichtige Eigenschaften der Synchrotronstrahlung aufgezeigt werden,
welche für die hier durchgeführten Experimente zwingend erforderlich sind:
• Energiebereich: Synchrotronstrahlung deckt einen weiten Energiebereich ab. In dieser
Arbeit wurde im extremen Ultraviolett (etwa 10-100 eV) und im weichen Röntgenbe-
reich (etwa 100-1000 eV) gearbeitet. Ein Durchstimmen der Energie mittels Monochro-
matoren erlaubt es die speziﬁschen 3p- und 2p-Rumpfzustände der hier verwendeten
3d-Übergangsmetalle Fe, Co und Ni zu untersuchen.
• Polarisation: Synchrotronstrahlung ist polarisiert, dabei ist sowohl zirkulare als auch
lineare Polarisation möglich. In dieser Arbeit wurde lineare Polarisation verwendet mit
einem Polarisationsgrad besser als 0,99.
• Brillanz: Synchrotronstrahlungsquellen sind hochbrillant und liefern Licht, welches stark
gebündelt ist und eine hohe Intensität hat. Diese Eigenschaften, wie sie z.B. auch bei
Lasern zu ﬁnden sind, ermöglichen eine sehr gut deﬁnierte Strahlführung. Die hohe
Intensität erlaubt es außerdem, das Signal-zu-Rausch Verhältnis zu erhöhen. Dies ist
vor allem an den 2p-Kanten wichtig, da in diesem Energiebereich die Proben nur noch
ein Reﬂexionsvermögen von etwa 10−6 aufweisen.
Die Messungen im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden sowohl an der Dortmunder Syn-
chrotronstrahlungsquelle DELTA an den Strahlrohren 11 und 12 [110; 111] als auch am Berli-
ner Synchrotron BESSY II an den Strahlrohren U125-2-SGM2 und UE56-2 PGM2 [112; 113]
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durchgeführt. Weiterführende Informationen über die Erzeugung und experimentelle Nutzung
von Synchrotronstrahlung ﬁndet sich z.B. in den Referenzen [114], [115] und [116].
3.2 XMAPS-Polarimeter
Die XMAPS-Experimentierkammer wurde im Rahmen dieser Arbeit entwickelt, aufgebaut
und in Betrieb genommen. Sie bietet die Möglichkeit bei hohen magnetischen Feldstärken
magneto-optische Untersuchungen in Reﬂexion und Transmission durchzuführen und sowohl
die Lichtintensität als auch den Polarisationsgrad des Lichts vor und nach Wechselwirkung
mit einer Probe zu bestimmen.
Abbildung 3.1: Aufbau der XMAPS-Experimentierkammer: Das von links kommende Licht
wird von der Probe (a) im Zentrum des TetraMag [117] (b) reﬂektiert. Die Strahlanalyse erfolgt
mittels auf einer Detektorplattform (c) angebrachten Analyseinstrumenten (f). Für sichtbares
Licht und nahes UV können zusätzliche Instrumente basierend auf einem Wollaston-Prisma (d)
und Photomultipliern (e) an der Kammer angebracht werden. Der Einfallswinkel des Lichts kann
über ein θ/2θ-Goniometer (g) eingestellt werden. Für den Einsatz am Synchrotron ist die Anlage
in eine UHV-taugliche Kammer (h) mit einem Durchmesser von 600mm integriert.
Der Aufbau der Kammer ist in Abb. 3.1 skizziert. Die Kammer ist für Experimente sowohl
mit Synchrotronstrahlung als auch mit sichtbarem Licht ausgelegt. Da in dieser Arbeit aus-
schließlich mit Synchrotronstrahlung gearbeitet wurde, wird sich im Folgenden auf die hierfür
notwendigen Komponenten beschränkt. Eine ausführliche Beschreibung der Kammer ist in
Referenz [72] zu ﬁnden. Das Synchrotronlicht wechselwirkt, nachdem es Elemente zur Strahl-
analyse und -modellierung passiert hat (nicht gezeigt in Abb. 3.1), mit der Probe in der Mitte
der Kammer. Diese beﬁndet sich in einem eigens hierfür entwickelten TetraMag [117], einer
Magnetisierungsvorrichtung welche mittels NdFeB-Permanentmagneten ein im Probenbereich
homogenes, in Stärke und Richtung variables, magnetisches Feld bis zu B = 500mT erzeugt,
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das in Schritten von ∆B = 0, 02mT regelbar ist. Das TetraMag beﬁndet sich auf dem in-
neren Ring eines θ/2θ-Goniometers, so dass der Einfallswinkel des Lichts zwischen θ = 0◦
und θ = 88, 5◦ in ∆θ = 0, 01◦ Schritten eingestellt werden kann. Nach Wechselwirkung mit
der Probe kann das reﬂektierte bzw. transmittierte Licht in Intensität und Polarisationszu-
stand untersucht werden. Dazu beﬁnden sich auf dem äußeren Ring des Goniometers sowohl
eine Photodiode als auch ein Rabinovich-Detektor [118]. Die Kombination von in Richtung
und Stärke variablem B-Feld, durchstimmbarem Einfallswinkel und den zwei Detektortypen
ermöglicht eine Vielzahl von magneto-optischen Untersuchungen.
3.3 BESSY-Polarimeter
Das am Berliner Synchrotron BESSY entwickelte Polarimeter [119] bietet, ähnlich der XMAPS-
Experimentierkammer, die Möglichkeit diverser magneto-optischer Untersuchungen und diente
bereits mehrmals als Experimentierkammer bei der erstmaligen Untersuchung magneto-opti-
scher Eﬀekte im Röntgenbereich [80; 109].
Abbildung 3.2: a): Aufbau des BESSY-Polarimeters. b): Integrierte Magnetisierungsvorrichtung
MiniMag. (Details siehe Text)
In Teil a) von Abb. 3.2 ist das Polarimeter skizziert. Es ist für Transmissions-, Reﬂexions-
und Absorptionsmessungen ausgelegt. Da in dieser Arbeit nur Reﬂexionsmessungen behan-
delt werden, ist die Erläuterung auf die entsprechenden Komponenten beschränkt. Weiterge-
hende Informationen zum Polarimeter sind in Referenz [119] zu ﬁnden. Das Kernstück der
Anlage ist das Mehrachsgoniometer. Das Licht triﬀt, nachdem es Elemente zur Analyse und
Modellierung des einfallenden Lichts passiert hat, auf die im Zentrum des Goniometers an-
gebrachte Probe. Der Einfallswinkel der Probe kann über den Winkel θ von streifendem bis
nahe senkrechten Einfall variiert werden. Die Elemente zur Strahlanalyse des reﬂektierten
Lichts können über den Winkel 2θ in den reﬂektierten Strahl gefahren werden. Zusätzlich
lässt sich das Goniometer über den Winkel β um die Lichtachse drehen, dies ermöglicht ei-
ne stufenlose Einstellung der Lichtpolarisation bezüglich der Einfallsebene von s-Polarisation
bis p-Polarisation. Der reﬂektierte Strahl kann mit GaAs:P-Photodioden in seiner Intensität
oder mit einem Rabinovich-Analysator in seinem Polarisationsgrad untersucht werden. Ein
schneller in situ Austausch der Proben ermöglicht es dabei, ohne große zeitliche Verzöge-
rung zu den Reﬂexionsmessungen den einfallenden Strahl zu vermessen und so das absolute
Reﬂexionsvermögen der Proben bestimmen zu können.
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Abbildung 3.3: Prinzip eines Rabinovich-
Analysators. (Details siehe Text)
Abbildung 3.4: Prinzip einer Polarisations-
analyse. (Details siehe Text)
Das Funktionsprinzip des Rabinovich-Analysators ist in Abb. 3.3 dargestellt. Der Rabinovich-
Detektor besteht aus einem Spiegel und einer Photodiode. Das Licht triﬀt auf den im Brewster-
winkel angeordneten Spiegel, so dass der bezüglich des Spiegels p-polarisierte Anteil des Lichts
bestmöglich unterdrückt wird. Durch Drehung des Analysators um die Lichtachse kann so der
Polarisationsgrad des Lichts bestimmt werden, solange es vollständig polarisiert ist. Das Prin-
zip einer solchen Messung ist in Abb. 3.4 dargestellt. Die rote gestrichelte Kurve zeigt eine
Messung für einfallendes 100% linear polarisiertes Licht, die schwarzen Symbole zeigen eine
Beispielmessung für das reﬂektierte Licht mit gedrehter Polarisationsebene und elliptischer
Polarisation. Der Versatz der Messkurve des reﬂektierten Lichts bezüglich der Messkurve für
das einfallende Licht gibt direkt die Drehung θK der Polarisationsebene an. Der Grad der Po-
larisation lässt sich aus der Amplitude des normierten sinusförmigen Signals ermitteln, wobei
davon ausgegangen wird, dass das Licht keine unpolarisierten Anteile enthält. Bei einer Am-
plitude von 1 ist das Licht 100% linear polarisiert, für eine Amplitude von 0 hingegen 100%
zirkular. Werte zwischen 0 und 1 gehören zu elliptisch polarisiertem Licht. Bei bekanntem








Für magneto-optische Messungen enthalten die Werte θK und K die vollständige magnetische
Information (Vergl. auch Kap. 2.2.4).
3.4 MiniMag
Für die in dieser Arbeit vorgestellten XMLD-Messungen wurden die Proben entlang verschie-
dener Kristallachsen magnetisiert. Zur Ausrichtung der Probenmagnetisierung muss sich die
Probe während der Messungen in einem äußeren Feld beﬁnden, welches parallel zur Probeno-
berﬂäche gedreht werden kann. Zudem muss, um das E-Feld entlang einer beliebigen Kristal-
lachse ausrichten zu können, die Probe um die Oberﬂächennormale gedreht werden können. Zu
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diesem Zweck wurde im Rahmen dieser Arbeit das MiniMag entwickelt und erfolgreich ein-
gesetzt. Das MiniMag ist eine Magnetisierungsvorrichtung, welche in das BESSY-Polarimeter
integriert werden kann und die Messmöglichkeiten des BESSY-Polarimeters entscheidend er-
weitert.
Eine schematische Zeichnung des MiniMag ist in Abb. 3.2 b) zu ﬁnden. Die Probe (2) beﬁndet
sich im Zentrum des MiniMag und kann um den Winkel ϕ um die Oberﬂächennormale gedreht
werden. Um die Probe herum sind 8 NdFeB-Permanentmagnete kreisförmig angeordnet. Die
Anordnung der Magnete ist so gewählt, dass sie ein resultierendes homogenes Dipolfeld am
Probenort erzeugen. Die Magnete beﬁnden sich auf einem drehbaren Ring (1), so dass das
Feld innerhalb der Probenoberﬂäche beliebig ausgerichtet werden kann. Es stehen zwei Typen
von Magnetringen zur Verfügung, welche Felder mit einer magnetischen Flussdichte von etwa
B = 200mT und B = 250mT am Probenort erzeugen. Diese starken Felder sind notwendig,
um die Probenmagnetisierung in Sättigung zu bringen und könnten mit einer Anordnung aus
Spulen nur mit sehr hohem Aufwand erzeugt werden. Die Drehung von Probe und Magnetfeld
wird über zwei Schrittmotoren gesteuert, welche in das etwa 50mm× 80mm große MiniMag
integriert sind. Die Genauigkeit, mit der sowohl der Probenwinkel als auch das Magnetfeld
eingestellt werden können, beträgt in etwa ∆ϕ = 0, 8◦ und ∆α = 0, 8◦. Der Vorteil dieser
äußerst kompakten Anordnung besteht darin, dass die für die XMLD-Messungen erforderli-
chen 4 Messpunkte mit jeweils um 90◦ gedrehter Magnetisierungsrichtung (siehe Kap. 2.2.5)
innerhalb einer kurzen Zeitspanne von etwa 2 Sekunden aufgenommen werden können, was
die Auswirkungen von Langzeitdrifts während der Messung nahezu vollständig eliminiert und
die Messunsicherheit in den Asymmetrie-Spektren auf unter 0,02% reduziert. Erst durch den
Einsatz des MiniMag konnten brauchbare XMLD-Messungen an den 3p-Kanten von Fe, Co
und Ni durchgeführt werden.
3.5 E.M.M.A.
Um das MiniMag auch im Labor und an anderen Synchrotronstrahlungsquellen einsetzen
zu können, wurde der Extended MiniMag Apparatus (E.M.M.A.) konstruiert. Die E.M.M.A.-
Vakuumkammer beinhaltet eine drehbare Halterung für das MiniMag und ist mit Photomul-
tipliern ausgestattet, mit welchen das reﬂektierte Signal detektiert werden kann. Die Photo-
multiplier sind außerhalb der Vakuumkammer angebracht, daher wird das reﬂektierte Syn-
chrotronlicht Licht zuerst durch mit Leuchtstoﬀen beschichtete Fenster in sichtbares Licht
umgewandelt. Mit der E.M.M.A.-Experimentierkammer können magneto-optische Messun-
gen in Reﬂexion sowohl für nahe senkrechten Einfall als auch im Bereich des Brewsterwinkels
durchgeführt werden. In dieser Arbeit wurde die E.M.M.A.-Kammer am Synchrotron DELTA
eingesetzt um T-MOKE und XMLD an den Fe 2p-Kanten für nahezu senkrechten Einfall zu
messen (siehe Kap. 4.5).
3.6 Proben
Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben wurden mittels Molekularstrahlepitaxie
(MBE) am PGI-6 des Forschungszentrum Jülich hergestellt. Als Substrat wurde für alle Pro-
ben ein GaAs(001)-Wafer genutzt welcher mit einer 1 nm Fe- und einer 150 nm Ag(001)-
Puﬀerschicht bedeckt wurde. Das Aufbringen der Ag-Schicht ist, insbesondere für Fe-Kristalle,
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eine gut verstandene und häuﬁg angewendete Methode um eine saubere und möglichst störstel-
lenfreie Oberﬂäche für das Kristallwachstum der eigentlichen Probe zu ermöglichen [120; 121].
Auf die Ag-Schicht wurde dann jeweils die eigentliche Probe, also eine Fe-, Co- oder Ni-
Schicht aufgebracht. Zum Schutz vor Oxidation wurden alle Proben anschließend mit 3 nm
Au bedeckt. Auch wenn die Methode des Kristallwachstums mit einer Ag-Puﬀerschicht für
Ni und Co noch nicht detailliert erforscht wurde, konnte die Kristallinität aller Proben mit
low energy electron diﬀraction (LEED) Messungen nachgewiesen werden. Dabei zeigten alle
Proben, wie erwartet, eine vierzählige Symmetrie. Die Topograﬁe der Probenoberﬂächen wur-
de einige Tage nach der Fertigung mit einem Weißlichtinterferometer am BESSY untersucht.
Des Weiteren wurden die Proben mittels Rasterelektronenmikroskopie (REM) und energie-
dispersiver Röntgenspektroskopie (EDX) untersucht [122]. In den nachfolgenden Abschnitten
werden die Proben im Einzelnen beschrieben. Alle an den Proben durchgeführten Messungen
sind bei Raumtemperatur erfolgt und damit selbst bei den dünnsten Filmen weit unterhalb
den Curie-Temperaturen von Fe (770◦C), Co (1115◦C) und Ni (354◦C) [123].
3.6.1 Eisen
Die stabile Struktur von Fe bei Raumtemperatur ist α-Fe mit einer bcc-Struktur der Kris-
tallklasse 3m3 [124]. Die in dieser Arbeit untersuchten Eisen-Proben haben Schichtdicken von
5 nm, 10 nm, 20 nm, 30 nm und 50 nm. Das epitaktische Wachstum für Fe auf Ag ist gut ver-
standen [121]. Die bcc-Struktur des Fe wächst dabei um 45◦ gedreht auf der Ag-Schicht auf,
so dass die Diagonale der bcc-Einheitszelle mit etwa 0,405 nm zu der Kantenlänge des Ag
fcc-Kristalls mit ca. 0,409 nm passt.
Abbildung 3.5: Aufnahme der Oberﬂäche
der 30 nm Fe-Probe mit einem Weißlichtin-
terferometer. Die abgebildete Fläche misst
235, 2µm×235, 2µm. Der maximale Höhenun-
terschied beträgt ca. 20 nm die mittlere Rau-
igkeit σrms ≈ 3, 5 nm.
Abbildung 3.6: Aufnahme der Oberﬂäche
der 5 nm Fe-Probe mit einem Weißlichtinter-
ferometer. Obwohl der maximale Höhenunter-
schied und die mittlere Rauigkeit mit 18,5 nm
bzw. 3,1 nm ähnlich den Werten der 30 nm
Probe sind, unterscheidet sich die Topographie
stark.
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Für die Proben mit 5 nm, 20 nm und 30 nm wurde exemplarisch die Oberﬂächenbeschaﬀenheit
mittels Weißlichtinterferometrie untersucht. Abbildung 3.5 zeigt die Oberﬂäche der 30 nm Fe-
Probe. Zu sehen sind Höhenunterschiede von bis zu 20,85 nm. Dies mag zwar in Anbetracht
der Fe-Schichtdicke sehr groß erscheinen, es existieren jedoch über mehrere µm ausgedehnte
Bereiche, in denen sich die Höhe nur sehr geringfügig ändert. Es werden daher keine starken
Eﬀekte durch die Oberﬂächenstruktur in den magneto-optischen Messungen, wie sie z.B. durch
gebrochene Symmetrien an Kristallkanten oder durch magnetische Formanisotropie auftreten
können, erwartet.
Anders verhält es sich mit der Topographie der 5 nm Fe-Probe (Abb. 3.6). Hier sind die
Werte für den maximalen Höhenunterschied und die mittlere Rauigkeit zwar ähnlich der
30 nm Probe, jedoch sind die Bereiche mit konstanter Höhe weniger weit ausgedehnt als für
die 30 nm Probe. Dementsprechend sind auch eventuelle Einﬂüsse auf die magneto-optischen
Messungen eher bei der 5 nm Probe zu erwarten. Eine Messung an der 20 nm Probe hat ein
ähnliches Bild ergeben wie das der 30 nm Probe. Die 10 nm Probe wurde nicht vermessen. Es
ist aber anzunehmen, dass diese den Proben mit 20 nm und 30 nm Fe ähnelt, da die 10 nm,
20 nm und 30 nm Probe simultan hergestellt wurden. An dieser Stelle ist zu erwähnen, dass
die Aufnahmen mittels Weißlichtinterferometrie nur die gesamte Oberﬂächenrauigkeit zeigen.
Welche Schichten zur Rauigkeit wie stark beitragen, kann mit dieser Methode nicht bestimmt
werden. Es ist jedoch zu vermuten, dass die dicksten Schichten (hier Ag) den größten Beitrag
liefern.
Abbildung 3.7: EDX-Analyse der 5 nm Fe-Probe 5 Monate nach Herstellung. Zu sehen sind
deutlich die erwarteten Elemente Fe, Ag und Au. Eine Oxidation der Probe kann ausgeschlossen
werden, da sich keine Spuren von Sauerstoﬀ ﬁnden.[122]
Zusätzlich zur Betrachtung der Probenoberﬂäche wurde für die 5 nm Probe die elementare
Zusammensetzung mittels EDX-Analyse bestimmt. Die Messung wurde ca. 5 Monate nach
Herstellung der Probe durchgeführt. Die Probe lagerte während dieser Zeit an Atmosphäre.
Das in Abb. 3.7 gezeigte EDX-Spektrum zeigt klare Peaks bei den erwarteten Elementen Fe,
Ag und Au. Ga und As sind nicht zu sehen, dies entspricht jedoch ebenfalls den Erwartungen,
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da das EDX-Spektrum mit einer Elektronenenergie von 5 keV aufgenommen wurde. Bei dieser
Energie erreichen die Elektronen das GaAs-Substrat nicht, wie eine einfache Monte-Carlo
Simulation zeigt (Abb. 3.8). An der charakteristischen Energie für Sauerstoﬀ bei etwa 0,5 keV
ist in Abb. 3.7 nur eine sehr schwach ausgeprägte Schulter zu sehen. Zwar ist die EDX-Analyse
für leichte Elemente nicht so empﬁndlich, eine Oxidation der Fe-Schicht würde sich jedoch
als Peak im Spektrum bemerkbar machen, so dass eine Oxidation der Probe ausgeschlossen
werden kann [125]. Die sehr schwach ausgeprägte Schulter deutet eher auf Ablagerungen an
der Oberﬂäche hin, wie es für an Atmosphäre gelagerte Proben zu erwarten ist.
Abbildung 3.8: Bestimmung der Informationstiefe des EDX-Signals mittels einer Monte-Carlo-
Simulation [122] durchgeführt mit dem Programm CASINO [126].
Für die anderen Proben liegen keine EDX-Daten vor. Da die 5 nm Probe durch die hohe
Rauigkeit die größte Oberﬂäche besitzt und dementsprechend anfälliger ist für Oxidation,
ist die Annahme berechtigt, dass auch die anderen Proben keine wesentliche Oxidation zum
Zeitpunkt der magneto-optischen Messungen aufgewiesen haben.
3.6.2 Kobalt
Eine bekannte Methode dünne kristalline Co-Schichten herzustellen ist es, das Co auf einer Au-
Schicht aufzuwachsen. Die Kristallstruktur von Co, welches auf einer Au-Schicht aufwächst,
zeigt eine Zwillings-hcp-Struktur, welche über die gesamte Oberﬂäche integriert eine vierzäh-
lige Symmetrie aufweist [127; 128; 129]. Dabei wächst der Co-Kristall mit der (112¯0)-Ebene
parallel zur Oberﬂäche auf (siehe Abb. 5.8, Kap. 5.1), wobei die c-Achse des Kristalls sowohl
in [110]- als auch in [11¯0]-Richtung der Au-Schicht zeigen kann.
Erste Versuche das Co kristallin auf einer Au-Schicht aufzubringen schlugen jedoch fehl. Daher
wurde in einem zweiten Versuch als Substrat, wie bei den Fe- und Ni-Proben, ein GaAs(001)-
Wafer mit einer darauf aufgewachsenen Ag(001)-Schicht gewählt. Für die auf diese Weise
hergestellten Co-Proben konnte eine vierzählige Symmetrie des Co durch LEED-Aufnahmen
nachgewiesen werden. Über die genaue kristalline Struktur von Co auf Ag liegen allerdings nur
wenige Vergleichsdaten vor. Für ultradünne Schichten von 1  3 Atomlagen wächst das Co mit
der gleichen Struktur wie das kristalline Ag(001) auf [130]. Für Schichten dicker als drei Mono-
lagen ist diese Struktur jedoch nicht mehr stabil. Au und Ag haben mit aAu = 0, 408 nm bzw.
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aAg = 0, 409 nm eine ähnliche Gitterkonstante, wodurch ein ähnliches Verhalten für dickere Co
Schichten auf Ag wie auf Au denkbar ist. Im Folgenden sollen hier mehrere Möglichkeiten für
das kristalline Wachstum des Co in Erwägung gezogen werden. Folgendes Kristallwachstum
für Co auf Ag ist denkbar [131]:
• Das Co wächst in einer Zwillings-hcp-Struktur mit einer (112¯0)-Oberﬂäche auf.
• Das Co wächst in fcc-Struktur mit einer (001)-Oberﬂäche auf.
• Das Co wächst in hcp-Struktur mit einer (0001)-Oberﬂäche auf das Ag auf.
• Die Kristallstruktur ist fcc und wächst mit einer (111)-Oberﬂäche auf.
Die letzten beiden Möglichkeiten lassen sich durch die vierzählige Symmetrie, die in den
LEED-Aufnahmen beobachtet werden konnte, ausschließen. Die ersten beiden Möglichkeiten
weisen beide eine vierzählige Symmetrie auf und können mit LEED-Messungen nur schwer
unterschieden werden. Daher wurde die Co-Probe zusätzlich mittels REM untersucht.
Abbildung 3.9: Kombinierte EDX-
REM-Aufnahme der 3 nm Co-Probe. Das
Co (gelb dargestellt) zeigt ein klares In-
selwachstum. Die Darstellung des Koh-
lenstoﬀs (blau), welcher als Oberﬂächen-
kontamination für eine an Atmosphäre
gelagerten Probe zu erwarten ist, dient
als Kontrast.
Abbildung 3.10: Die Co-Inseln wei-
sen sowohl rechtwinklige Kantenverläufe
(Rot) auf, wie sie typisch für vierzählige
Symmetrien sind, als auch Kantenwinkel
von 60◦ und 120◦, die auf eine sechszäh-
lige Symmetrie hinweisen (Blau). Rechts
oben ist die makroskopische Orientierung
der Probe skizziert.
In den Abbildungen 3.9 und 3.10 ist eine Aufnahme mit 20000-facher Vergrößerung zu se-
hen. Abb. 3.9 zeigt die Verteilung der Elemente Co und C. Die Darstellung des Kohlenstoﬀs
dient hier nur zur Verbesserung des Kontrastes. Eine gleichmäßige Bedeckung der Oberﬂäche
mit Kohlenstoﬀ ist durch die Lagerung der Probe an Atmosphäre durchaus üblich. Klar zu
erkennen ist ein Inselwachstum mit größtenteils klar deﬁnierten Kanten. Das Co ist dabei
hauptsächlich auf den Inseln zu ﬁnden, während die Co-Konzentration in den Zwischenräu-
men sehr gering ist. In Abb. 3.10 sind die Kantenverläufe der Co-Inseln hervorgehoben. Dabei
ist zu erkennen, dass es neben klaren rechtwinkligen Strukturen (rote Linien), die auf eine
vier- bzw. zweizählige Symmetrie hinweisen, auch Kantenverläufe gibt, die einen Winkel von
60◦ oder 120◦ einschließen, wie sie für hcp-Kristalle üblich sind. Es muss daher davon ausge-
gangen werden, dass beide Kristallstrukturen in der Co-Probe vorliegen. Die in den LEED-
Messungen gefundene vierzählige Symmetrie weist aber auf eine Dominanz der vierzähligen
Strukturen hin.
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Abbildung 3.11: AFM-Bild der Co-Probe.
Die Co-Inseln weisen eine Höhe von 10 nm bis
20 nm auf.
Abbildung 3.12: AFM-Bild einer anderen
Stelle auf der Co-Probe. Neben der Inselstruk-
tur aus Abb. 3.11 sind auch einzelne Struktu-
ren von mehr als 100 nm Höhe zu erkennen.
Zur weiteren Charakterisierung der Probenoberﬂäche wurden am BESSY Messungen mit
einem Rasterkraftmikroskop (AFM) durchgeführt. Die Abbildungen 3.11 und 3.12 zeigen zwei
ausgewählte Stellen der Probenoberﬂäche in unterschiedlicher Auﬂösung. Abb. 3.11 zeigt ein
Höhenproﬁl der Inselstruktur wie sie in Abb. 3.9 zu sehen ist. Die z-Achse ist dabei stark
vergrößert dargestellt. Die gleichmäßig verteilten Co-Inseln haben eine laterale Ausdehnung
von wenigen 100 nm und eine Höhe von etwa 10 nm bis 15 nm. Zusätzlich zu den nur wenige
nm hohen Inseln in Abb. 3.11 lässt sich in Abb. 3.12 noch eine zweite Inselart von einigen
100 nm Höhe identiﬁzieren, welche ungleichmäßig über die gesamte Probe verteilt sind. Worum
es sich bei diesen Strukturen genau handelt, konnte nicht abschließend geklärt werden. Da
diese großen Strukturen jedoch nur einen sehr geringen Teil der Oberﬂäche ausmachen und
die kleineren Co-Inseln gleichmäßig über die gesamte Oberﬂäche verteilt sind, spielen sie in
der weiteren Auswertung der Ergebnisse nur eine untergeordnete Rolle.
Abschließend soll noch auf eine Besonderheit der Co-Probe eingegangen werden. Eine EDX-
Analyse (Abb. 3.13) zeigt, dass neben dem erwarteten Signal für Co, Au und Ag auch signiﬁ-
kante Anteile von Ga und As zu ﬁnden sind. Dies ist unerwartet, da die Eindringtiefe der mit
5 keV beschleunigten Elektronen nur ca. 50 nm bis 100 nm beträgt (siehe Abb. 3.8), diese also
den GaAs-Wafer nicht erreichen. Es scheint also eine Diﬀusion des GaAs in die Ag-Schicht
gegeben zu haben. Messungen an verschiedenen Stellen zeigen unterschiedliche Anteile von Ga
und As. Diese inhomogene Verteilung könnte auch ein Grund für das Inselwachstum des Co
sein. Es fällt außerdem auf, dass die in Abb. 3.10 gezeigten rechtwinkligen Kristallstrukturen
vorzugsweise in den As-dominierten Gebieten vorkommen, während die eher sechszähligen
Strukturen in den Ga-dominierten Bereichen auftreten (hier nicht gezeigt). Der Grund für
diese Verteilung ist ebenfalls nicht eindeutig geklärt.
Es lässt sich also zusammenfassen, dass die Co-Probe nur bis zu einem gewissen Grad deﬁniert
ist. Aufgrund der Tatsache, dass über die LEED Messungen eine vierzählige kristalline Struk-
tur gemessen werden konnte, werden die an dieser Probe erzielten Messergebnisse an den
3p-Kanten in die vorliegende Arbeit miteinbezogen. Dabei ist allerdings zu beachten, dass
LEED nur sensitiv für die Kristallstruktur an der Oberﬂäche ist, eine vierzählige Struktur im
Volumen kann daher nur vermutet werden.
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Abbildung 3.13: Die EDX-Analyse des Co nach mehreren Monaten Lagerung an Atmosphä-
re zeigt neben den erwarteten Co-, Ag- und Au-Anteilen auch klare Peaks bei den Substrat-
Elementen Ga und As, allerdings keine Zeichen von Oxidation.[122]
Für eine weitere Messreihe an den 2p-Kanten wurde zu einem späteren Zeitpunkt noch eine
weitere Co-Probe hergestellt. Diese Probe wies ähnlich den Fe- und Ni-Proben eine homogene
Probenoberﬂäche ohne Inselbildung und keine Anzeichen einer Durchmischung mit GaAs auf.
3.6.3 Nickel
Die Gitterkonstante von Ni (aNi = 0, 352 nm) [132] weicht von der Gitterkonstante von Ag
(aAg = 0, 409 nm) um etwa 14% ab. Dennoch ist ein kristallines Wachstum von Ni auf Ag
möglich. In den wenigen Quellen, die es zum Wachstum von Ni auf Ag gibt [133; 134], konnte
beobachtet werden, dass die Gitterkonstante der Ni-Schicht direkt an der Grenzschicht ih-
ren Volumenwert annimmt, so dass in den folgenden Atomlagen nahezu keine Verzerrung der
Kristallstruktur vorliegt. Da die hier untersuchten Proben alle dicker als 5 nm sind, kann also
von einer idealen fcc-Struktur ausgegangen werden. Die Orientierung des Ni-Kristalls ist nach
den obigen Überlegungen parallel zur fcc-Struktur des Ag. Demnach liegt die 〈100〉-Richtung
diagonal in der Probenoberﬂäche. Die in Kap. 6.1 vorgestellten Hysterese-Messungen werden
dies bestätigen.
Es wurden vier Proben hergestellt mit den Schichtdicken 5 nm, 10 nm, 20 nm und 30 nm. In den
Abbildungen 3.14 und 3.15 ist die Oberﬂächenbeschaﬀenheit der 30 nm bzw. der 5 nm Probe
zu sehen, aufgenommen mit Weißlichtinterferometrie. Die 30 nm dicke Ni-Probe zeigt eine
nahezu ideale Probenoberﬂäche mit Schwankungen in der Höhe von nur wenigen Atomlagen
und mit einer mittleren Rauigkeit von σrms = 0, 29 nm. Die 5 nm dicke Ni-Schicht hat im
Gegensatz hierzu eine zehnfach höhere Rauigkeit von σrms = 3, 3 nm und variiert in der Höhe
um ±10 nm. Das Höhenproﬁl ist ähnlich der Oberﬂäche der 5 nm Fe-Probe stark strukturiert,
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Abbildung 3.14: Oberﬂäche der 30 nm
Ni-Probe. Die abgebildete Fläche mit
235, 2µm× 235, 2µm ist mit einer mittleren
Rauigkeit von σrms = 0, 3nm nahezu plan.
Abbildung 3.15: Die Oberﬂäche der 5 nm
Ni-Probe zeigt eine starke Strukturierung
mit einem maximalen Höhenunterschied von
ca. 20 nm und einer mittleren Rauigkeit von
σrms = 3, 3 nm.
so dass es vermutlich viele Bereiche gibt, an denen die kristalline Symmetrie durch Kanten
und Stufen gestört ist. Diese Unterschiede müssen bei der Auswertung der magneto-optischen
Eﬀekte berücksichtigt werden.
Zusätzlich zu den Messungen der Topographie wurde eine EDX-Analyse durchgeführt (Abb.
3.16). Die Probe lagerte zu diesem Zeitpunkt schon ca. vier Monate an Atmosphäre, trotzdem
sind keine Spuren einer Oxidation zu erkennen. Es ﬁnden sich in der Probe, wie erwartet, nur
die Elemente Ni, Ag und Au.
Abbildung 3.16: EDX-Analyse der 30 nm Ni-Probe 4 Monate nach Herstellung. Neben Ag und
Au ist ein stark ausgeprägter Ni-Peak zu sehen. Spuren von Oxidation ﬁnden sich nicht [122].
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3.6.4 Zusammenfassung
Zur Übersicht sind im Folgenden noch einmal die topologischen Eigenschaften der einzelnen
Proben zusammengestellt. In den Tabellen sind die Werte für die Schichtdicke d, die mittlere
Rauigkeit σrms, den maximalen Hub in der Topographie σmax und die aus der Topographie
abgeschätzte Fläche nahezu atomar ebener Plateaus für die Fe-, Co- und Ni-Proben aufgelistet.
Fe
d (nm) σrms σmax Plateauﬂäche
5 3,1 nm ±9,3 nm 5µm2
10 - - -
20 3,9 nm ±11,8 nm 200µm2
30 3,5 nm ±10,4 nm 25µm2
Tabelle 3.1: Topologische Eigenschaften der Fe-Proben.
Co
d (nm) σrms σmax Plateauﬂäche
3 2,8 nm ±9 nm 0, 01− 0, 25µm2 Inseln
Tabelle 3.2: Topologische Eigenschaften der Co-Probe.
Ni
d (nm) σrms σmax Plateauﬂäche
5 3,2 nm ±9,3 nm 25µm2
10 - - -
20 0,49 nm ±1,5 nm 1000µm2
30 0,29 nm ±0,9 nm 2500µm2
Tabelle 3.3: Topologische Eigenschaften der Ni-Proben.
Die Ni-Proben mit 20 nm und 30 nm Schichtdicke zeigen die glatteste Oberﬂäche, während
die dünne Probe eine ähnlich stark strukturierte Oberﬂäche aufweist, wie die Fe-Proben. Für
die Proben mit 10 nm Schichtdicke wurden keine Messungen durchgeführt.
Die relativ großen Werte für die Rauigkeit führen dazu, dass der Strahl nach Reﬂexion an
den Proben je nach Rauigkeit und Wellenlänge stark aufgeweitet ist. In Abbildung 3.17 ist
das horizontale Strahlproﬁl des einfallenden und des an der 10 nm Fe-Probe reﬂektierten
Strahls zu sehen. Klar zu erkennen ist, dass der einfallende Strahl (schwarze Linie) ein klar
abgegrenztes Proﬁl mit einer Halbwertsbreite von etwa 200µm hat. Die Intensität ist im
Abstand 200µm vom Mittelpunkt auf weniger als 1% abgefallen. Das vertikale Strahlproﬁl ist
vergleichbar; somit kann die Querschnittsﬂäche des einfallenden rechteckigen Strahls zu etwa
400µm× 400µm abgeschätzt werden. Die rote Linie in Abb. 3.17 zeigt den an der 10 nm Fe-
Probe unter einem Winkel von θ = 40◦ reﬂektierten Strahl. Für die bessere Vergleichbarkeit
wurde das Proﬁl normiert, so dass die aufsummierte Intensität beider Kurven gleich ist. Die
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Abbildung 3.17: Horizontales Strahlproﬁl des einfallenden und des an der 10 nm Fe-Probe
reﬂektierten Strahls. Details siehe Text.
Halbwertsbreite des reﬂektierten Strahls beträgt etwa 650µm. Die Intensität bei x = ±3mm
vom Maximum entfernt beträgt noch etwa 3,5% der maximalen Intensität bei x = 0mm. Der
Strahl wird durch die raue Probe aufgeweitet, so dass die Querschnittsﬂäche des reﬂektierten
Strahls am Ort des Detektors, verglichen mit dem einfallenden Strahl, deutlich größer ist. Die
zur Detektion verwendete Photodiode hat einen Durchmesser von 4mm und wird überstrahlt.
Der nicht detektierte Anteil des reﬂektierten Strahls kann auf etwa 10  20% abgeschätzt
werden.
Ausgehend davon, dass die Photonenenergie im für die Messungen genutzten Bereich von ca.
40 eV bis 70 eV nur einen vernachlässigbar geringen Einﬂuss auf die Aufweitung des reﬂek-
tierten Strahls hat, führt die Überstrahlung der Diode dazu, dass die Werte der in dieser
Arbeit gemessenen Reﬂexionsspektren um einen nicht exakt bekannten Faktor zu gering sind.
Dieser Faktor unterscheidet sich zwar für die einzelnen Proben, ist aber für jede Probe an sich
konstant. Die aus den Reﬂexionsspektren berechneten magneto-optischen Asymmetrien für
unterschiedliche Magnetisierung (siehe Gleichungen 2.34 und 2.41) sind auf das Reﬂexions-
vermögen normiert. Die Überstrahlung der Photodiode durch den reﬂektierten Strahl hätte
nur Einﬂuss auf die Asymmetrie-Spektren, wenn sich die Position des Strahls zwischen den
Messung für die verschiedenen Probenmagnetisierungen ändern würde. Da diese Messungen
jedoch in einem Zeitintervall von nur wenigen Sekunden erfolgen, kann eine Beeinﬂussung der
Asymmetrie-Spektren durch die Überstrahlung ausgeschlossen werden. Auf eine Korrektur




Obwohl Eisen als Grundlage unzähliger Anwendungen in der Industrie und Forschung dient,
bietet es immer noch Spielraum für Untersuchungen. Besonders das in den letzten Jahren neu
aufgekommene Gebiet der Spintronik gibt Anlass, die elektronische und magnetische Struk-
tur von Eisen noch umfassender zu verstehen. Da einerseits die Herstellung einkristalliner
Fe-Proben gut beherrscht wird und andererseits die theoretische Beschreibung von Fe mit-
tels LSDA sehr gut möglich ist, macht die Untersuchung der Fe-Proben den Hauptteil der
vorliegenden Arbeit aus. Dieses Kapitel gliedert sich dabei in die Untersuchung der 3p- und
2p-Kanten. Zuerst werden Reﬂexionseigenschaften und der Einﬂuss der magnetokristallinen
Anisotropie auf T-MOKE- und L-MOKE-Messungen betrachtet und mit Anpassungsrech-
nungen verglichen. Danach widmet sich dieses Kapitel ausführlich den XMLD-Messungen.
Abschließend werden die experimentellen Ergebnisse mit ab initio Rechnungen verglichen
und diskutiert.
4.1 Magnetische Eigenschaften & Reﬂexionsvermögen
Im Folgenden werden die magnetischen Eigenschaften und das Reﬂexionsvermögen an den
3p-Kanten der Fe-Proben beschrieben. Die Herstellung und Charakterisierung der Proben
mit den Schichtdicken 5 nm, 10 nm, 20 nm, 30 nm und 50 nm ist ausführlich in Kapitel 3.6.1
beschrieben. In Abbildung 4.1 sind die Magnetisierungskurven für einen ausgedehnten bcc
Fe-Einkristall dargestellt.
Abbildung 4.1:Magnetisierungsverhalten von bcc Fe für die magnetisch leichte <100>-, mittlere
<110>- und schwere <111>-Achse nach J. Honda und S. Kaja [135].
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Wie in Abbildung 4.1 zu erkennen ist, sind alle drei magnetischen Achsen ab einer Magnet-
feldstärke von ca. 600Oe, entsprechend ca. 60mT, in Sättigung. In Abbildung 4.2 sind die
leichte, die mittelschwere und die schwere magnetische Achse in eine schematische Darstel-
lung eines bcc-Gitters eingezeichnet. Die magnetisch leichte Achse liegt in [100]-Richtung und
damit parallel zur Kante der Probe, aus Symmetriegründen sind die Richtungen [010], [100]
und [010] ebenfalls magnetisch leichte Achsen.
Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der verschiedenen magnetischen Achsen in einer bcc-
Kristallstruktur wie sie für Fe vorliegt.
Da es sich bei den untersuchten Proben um dünne Schichten handelt, sind die senkrecht zur
Oberﬂäche stehenden Achsen [001] und [001] keine leichten Achsen mehr, sondern vielmehr
durch die Formanisotropie (siehe Kap. 2.1.2) erzeugte schwere Achsen, deren Magnetisierungs-
verhalten von der Dicke der Fe-Schicht abhängt. Ähnlich verhält es sich mit den magnetisch
mittelschweren Achsen welche auf den Flächendiagonalen des bcc-Gitters liegen. Nur die paral-
lel zur Oberﬂäche liegenden [110]-, [110]-, [110]- und [110]-Richtungen sind identisch in ihrem
Magnetisierungsverhalten. Die magnetisch schweren Achsen liegen entlang der Raumdiago-
nalen ([111], [111], [111], usw.). Diese drei Achsen haben alle eine Komponente parallel zur
Oberﬂächennormalen der Probe. Daher muss davon ausgegangen werden, dass das Magneti-
sierungsverhalten dieser Achsen aufgrund der Formanisotropie von der Dicke der Fe-Schicht
abhängt. Für die zuvor erwähnte leichte und mittelschwere Achse parallel zur Oberﬂäche sollte
hingegen keine Abhängigkeit bezüglich der Fe-Schichtdicke auftreten. Im Folgenden werden
die symmetrisch äquivalenten Achsen parallel zur Probenoberﬂäche mit 〈100〉 für die magne-
tisch leichten Achsen und mit 〈110〉 für die magnetisch mittelschweren Achsen bezeichnet. Die
magnetisch harten Achsen werden mit 〈111〉 bezeichnet.
Um das Magnetisierungsverhalten für die leichte 〈100〉- und mittelschwere 〈110〉-Achse der
Proben zu überprüfen, wurden magneto-optische Hysteresemessungen an der Beamline 12
[111] des Synchrotrons DELTA in Dortmund mit der XMAPS-Experimentierstation [72] durch-
geführt, diese sind in Abbildung 4.3 dargestellt. Dabei wurde die reﬂektierte Intensität an
der 3p-Kante in T-MOKE Geometrie gemessen (siehe Kap. 2.2.3). Das Reﬂexionsvermögen
ist hierbei proportional zum Anteil der Probenmagnetisierung senkrecht zur Einfallsebene.
Aufgenommen wurden die Hysteresekurven bei einem Einfallswinkel von θ = 40◦. Klar zu
erkennen ist die bereits für sehr kleine magnetische Flussdichten von B ≈ 3mT erfolgende
Sättigung der Probenmagnetisierung, wenn das externe Feld parallel zur magnetisch leichten
〈100〉-Achse liegt (Teil a) in Abbildung 4.3). Liegt die magnetisch mittelschwere 〈110〉-Achse
parallel zum äußeren Feld, erfolgt die Sättigung erst bei einer magnetischen Flussdichte von
ca. 60  80mT. Dies entspricht den Werten aus Abb. 4.1.
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Abbildung 4.3: Magnetisierungskurven für die 50 nm dicke Fe-Schicht. Aufgenommen als In-
tensitätsänderung bei transversal angelegtem äußeren Magnetfeld (T-MOKE) bei einem Einfalls-
winkel von 40◦ und einer Photonenenergie von 55 eV für a) die magnetisch leichte Achse und b)
die magnetisch mittelschwere Achse parallel zum angelegten Magnetfeld.
Der Sprung in der Hysteresekurve für die mittelschwere Richtung bei Wechsel des Vorzeichens
des äußeren Feldes erklärt sich dabei wie folgt: Für kleine Felder liegt die Magnetisierung ent-
lang der leichten magnetischen Achsen, welche gedreht um ±45◦ bezüglich der Richtung des
äußeren Feldes ausgerichtet sind. Wechselt das Vorzeichen des äußeren Feldes richtet sich
die Probenmagnetisierung entlang der anderen beiden magnetisch leichten Achsen aus, wel-
che eine Komponente entlang der Richtung des äußeren Feldes haben. Der stetige Verlauf
hin zur Sättigung ergibt sich dadurch, dass die magnetischen Momente, von diesen leichten
Achsen ausgehend, mit steigendem externen Feld parallel zur mittelschweren Achse gedreht
werden. Die Verläufe entsprechen denen aus Abb. 4.1. Da das externe magnetische Feld für
die folgenden magneto-optischen Messungen stets parallel zur Probenoberﬂäche liegt, wurde
darauf verzichtet, auch die Magnetisierungskurve der schweren Achse aufzunehmen. Die ge-
messenen Sättigungsfeldstärken der leichten und mittelschweren Achse zeigen, dass das für
die magneto-optischen Messungen verwendete magnetische Feld mit einer Flussdichte von
B > 200mT ausreichend ist, um die Proben vollständig zu magnetisieren.
Die das Hauptthema dieser Arbeit bildenden XMLD-Spektren werden, wie in Kapitel 2.2.5
beschrieben, aus der Diﬀerenz von Reﬂexionsspektren gewonnen. Deshalb werden nun die ge-
nerellen Charakteristika von Reﬂexionsspektren betrachtet und ihre Bedeutung für die daraus
abgeleiteten XMLD-Spektren beschrieben. Zur Berechnung des Reﬂexionsvermögens wurde
die von der Probe reﬂektierte Intensität auf die einfallende Intensität normiert, welche vor je-
der Messung aufgenommen wurde. Da die Proben, wie in Kap. 3.6.4 gezeigt, eine relativ hohe
Rauigkeit aufweisen, wurde die Diode, mit der die reﬂektierte Intensität gemessen wurde, leicht
überstrahlt. Dies führt zu der, in Kap. 3.6.4 erläuterten, Abweichung des gemessenen Reﬂexi-
onsvermögen zum tatsächlichen absoluten Reﬂexionsvermögen um etwa ±20%. Im Folgenden
wird dennoch der Ausdruck absolutes Reﬂexionsvermögen verwendet, um eine klare Ab-
grenzung zu den nicht normierten relativen Spektren zu gewährleisten. Die magneto-optischen
Asymmetrie-Spektren werden durch die Überstrahlung der Diode, wie bereits erwähnt, nicht
beeinﬂusst.
In Abbildung 4.4 ist das absolute Reﬂexionsvermögen für die vier Fe-Proben unterschiedlicher
Schichtdicke im Bereich der 3p-Resonanz dargestellt. Der Einfallswinkel betrug θ = 85◦. Die
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Abbildung 4.4: Vergleich der Reﬂexionskurven bei θ = 85◦ für verschiedene Fe-Schichtdicken
(Symbole) und Anpassungsrechnungen (Linien), durchgeführt mit dem Programm ReMagX [86].
Spektren wurden aus zwei Messungen mit dem E-Feld einmal parallel zur 〈100〉-Richtung und
einmal parallel zur 〈110〉-Richtung gemittelt, um annähernd Spektren für polykristalline Pro-
ben zu erhalten, an denen anschließend Anpassungsrechnungen durchgeführt werden können.
Für die einzelnen Schichtdicken ergeben sich deutlich unterschiedliche Reﬂexionsspektren.
Dies ist auf Interferenz zurückzuführen, da bei einer Energie um die 50 eV die Wellenlänge der
Synchrotronstrahlung mit etwa 23 nm in der Größenordnung der Schichtdicken liegt.
Um den Einﬂuss der Interferenz auf die Spektren zu ermitteln und diesen von Strukturen durch
die resonante Anregung der 3p-Niveaus zu trennen, wurden Anpassungsrechnungen mit dem
Programm ReMagX [86] (Kap. 2.3) durchgeführt. Als Grundlage der Berechnung wurden die
optischen Konstanten für GaAs, Ag und Au den Henke-Tabellen entnommen [83], die opti-
schen Konstanten für Fe stammen aus Messungen von S. Valencia et al. [80]. Die Anpassungs-
rechnungen (Abb. 4.4 Linien) können die gemessenen Spektren mit geringen Abweichungen
reproduzieren. Lediglich oberhalb von 56 eV scheint es zu einer systematischen Abweichung
zu kommen. Diese ist möglicherweise den aus den Henke-Tabellen entnommenen optischen
Konstanten für Ag und Au zu verschulden, da beide Elemente bei etwa 58 eV resonante Über-
gänge aufweisen. Dies ist für die weiteren Überlegungen jedoch nicht von Bedeutung. Die in
den Anpassungsrechnungen verwendeten Parameter sind in Tabelle 4.1 aufgelistet.
Probe dAu (nm) σAu(nm) dFe(nm) σFe(nm) σAg(nm) Faktor σexp.(nm)
5 nm Fe 3,60 3,10 5,40 1,20 3,50 1,15 3,1
10 nm Fe 3,10 2,58 10,30 2,25 2,40 1,35 -
20 nm Fe 3,15 2,20 20,40 1,80 2,10 1,25 3,9
30 nm Fe 3,25 2,30 29,30 1,93 3,02 1,20 3,5
Tabelle 4.1: Parameter der Anpassungsrechnungen für das Reﬂexionsvermögen der Fe-Proben.
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Die in den Anpassungsrechnungen variablen Parameter waren die Schichtdicke von Au und Fe,
sowie die Rauigkeiten der Grenzschichten Vakuum/Au, Au/Fe und Fe/Ag. Die Dicke der Ag-
Schicht wurde auf 150 nm festgesetzt. Die letzte Spalte in Tab. 4.1 enthält den Faktor, mit dem
das experimentell ermittelte Spektrum multipliziert wurde. Dies spiegelt die Tatsache wider,
dass der reﬂektierte Strahl die Diode überstrahlt, was zu einem scheinbar geringeren Reﬂexi-
onsvermögen führt und stimmt mit den Überlegungen aus Kap. 3.6.4 überein. Die Werte für
die mittlere Rauigkeit, die in der letzten Spalte angegeben sind, wurden zusätzlich experimen-
tell mittels Weißlichtinterferometrie bestimmt (siehe Kap. 3.6.4). Allerdings kann mit dieser
nur die Oberﬂächenrauigkeit, aber nicht die Rauigkeit der internen Grenzﬂächen bestimmt
werden. Die experimentell ermittelten Werte für die 20 nm und 30 nm Probe fallen zwar etwas
größer aus als die Werte aus den Anpassungsrechnungen für die Au-Deckschicht, jedoch zeigt
sich an der Au/Fe-Grenzschicht eine höhere Rauigkeit. Die Rauigkeitswerte werden im spä-
teren Verlauf für die Interpretation der XMLD-Spektren wieder herangezogen. Insbesondere
zeigt sich im Folgenden, dass nicht nur die Schichtdicke, sondern auch die Schichtrauigkeit
großen Einﬂuss auf die Reﬂexionsspektren hat. Schon eine Änderung von wenigen zehntel
Nanometern in Schichtdicke und Rauigkeit reicht aus, um deutliche Unterschiede in den Re-
ﬂexionsspektren zu verursachen.
Abbildung 4.5 zeigt mit dem Programm ReMagX [86] berechnete Reﬂexionsspektren. Die
einzelnen Graphen zeigen Rechnungen für variierende Dicke (Graphen a), b) und c) ) bzw.
Rauigkeit (Graphen d), e) und f) ). Dabei ist in jedem der sechs Graphen nur die Dicke
oder die Rauigkeit einer einzelnen Schicht geändert worden, während alle anderen Parameter
konstant gehalten wurden, wie rechts in Abb. 4.5 skizziert. Als Ausgangspunkt wurde ein ty-
pischer Multilayer bestehend aus 3 nm Au, 20 nm Fe und 150 nm Ag auf einem GaAs-Substrat
angenommen, wobei als Standardwert eine Rauigkeit von 0,3 nm zwischen den Schichten an-
genommen wurde, wie sie in etwa bei idealen Bedingungen auftritt.
In der linken Spalte von Abb. 4.5 sind Ergebnisse für variierende Schichtdicke bei gleichblei-
bender Rauigkeit zu sehen. Die Schichtdicke für die Au-Schicht und die Fe-Schicht wurde um
±0,5 nm geändert ( a) und b) ), für die Ag-Schicht wurde die Schichtdicke um ±50 nm geän-
dert ( c) ). Klar zu erkennen ist, dass das Reﬂexionsvermögen am stärksten auf eine Variation
der Au-Schichtdicke reagiert (4.5 a) ). Das Reﬂexionsvermögen ändert sich um etwa 30%, vor
allem vor und an der Fe-Kante bei etwa 53 eV. Zudem verschiebt sich das Maximum des Spek-
trums bei zunehmender Schichtdicke leicht zu niedrigeren Energien. Ähnlich sieht es für eine
Änderung der Fe-Schichtdicke aus (4.5 b) ). Hier verschiebt sich das Maximum im Reﬂexionss-
pektrum für zunehmende Schichtdicke ebenfalls zu niedrigeren Energien, die Absolutwerte des
Reﬂexionsvermögens ändern sich aber nur minimal. Auch ist zu sehen, dass die Spektren ab
ca. 56 eV nahezu identisch bleiben. Dies ist auf das erhöhte Absorptionsvermögen für Ener-
gien oberhalb der Fe 3p-Kante zurückzuführen. Das Licht wird ab einer Energie von 56 eV
beim Durchlaufen der Fe-Schicht fast völlig absorbiert und kann nicht mehr zur Interferenz
beitragen. Für die Ag-Schicht (Abb. 4.5 c) ) zeigt sich, wie zu erwarten war, dass selbst eine
Änderung von 50 nm keinen Einﬂuss auf das Reﬂexionsspektrum zeigt, die kritischen Schicht-
dicken sind also die der Au- und Fe-Schicht. Dies bedeutet für diese Arbeit, dass verstärkt
auf den Einﬂuss von Interferenz in den im späteren Verlauf betrachteten magneto-optischen
Spektren geachtet werden muss.
Für den Einﬂuss der Rauigkeit auf die Spektren ergibt sich ein anderes Bild (rechte Spalte
aus Abb. 4.5). Ausgegangen wurde hier von einer Rauigkeit von 3 nm, wie sie sich in etwa aus
den Weißlichtinterferometrie-Messungen ergeben hat (vgl. Kap. 3.6.1). Die Rauigkeitswerte
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Abbildung 4.5: Einﬂuss der Schichtdicke (links) und der Rauigkeit (rechts) auf das Reﬂexions-
vermögen. Details siehe Text.
beziehen sich auf die Grenze der angegebenen Schicht und der darüber liegenden Schicht. Der
Einﬂuss der Rauigkeit geht über den Nevot-Croce-Formalismus [90] in die Rechnung ein. Dabei
wird der Einﬂuss der Rauigkeit als Fehlerfunktion bei der Berechnung des Reﬂexionsvermögens
an der Grenzschicht betrachtet und hat keinen Einﬂuss auf die tatsächliche Schichtdicke selbst.
Um den Einﬂuss der Rauigkeit der jeweils näher betrachteten Grenzschicht abschätzen zu
können, wurde die Rauigkeit der anderen Grenzschichten konstant auf 0,3 nm gehalten. Die
Rauigkeit der betrachteten Grenzschicht wurde um ±0,5 nm variiert. Für die Vakuum/Au-
Grenze führt dies, wie schon bei bei Variation der Schichtdicke zum größten Eﬀekt. Das
Reﬂexionsvermögen an der Fe-Kante nimmt bei zunehmender Rauigkeit ab. Zudem ist auch
hier eine Verschiebung des Maximums im Reﬂexionsspektrum hin zu niedrigen Energien für
zunehmende Rauigkeit zu beobachten. Allerdings wirkt sich die Variation der Rauigkeit im
Gegensatz zur Variation der Schichtdicke auf der energetisch höheren Seite der Fe-Resonanz
aus. Die Tatsache das der Wert von σ = 3, 5 nm den Wert für die Schichtdicke überschreitet,
ist aus den oben genannten Gründen für die Anpassungsrechnungen hinnehmbar.
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Für eine Variation der Rauigkeit zwischen der Fe- und der Au-Schicht ergibt sich ein ähnliches
Bild wie für die Grenzschicht Vakuum/Au. Eine Variation der Rauigkeit an der Grenze zum
Ag beeinﬂusst ebenfalls das Reﬂexionsspektrum, allerdings fast ausschließlich auf der niede-
renergetischen Seite der Fe-Kante. Dies bedeutet, dass die Photonen unterhalb der Fe-Kante
aufgrund des geringen Absorptionsvermögens des Fe bis zur Fe/Ag-Grenzschicht vordringen
können, während sie oberhalb der Fe 3p-Kante in der Fe-Schicht absorbiert werden.
Zusammenfassend ergibt sich, dass schon minimale Änderungen in Rauigkeit und Schichtdicke
von 0,5 nm einen deutlichen Einﬂuss auf das Reﬂexionsspektrum haben. Sowohl Interferenz
als auch Rauigkeitseﬀekte spielen bei den Messungen eine nicht zu vernachlässigende Rolle
und müssen bei der Auswertung der Ergebnisse im Folgenden berücksichtigt werden. Zudem
müssen Interferenz- und Rauigkeitseﬀekte auch im optischen Teil der ab initio Rechnungen
berücksichtigt werden. Da, wie in Abb. 4.5 erkennbar ist, die deutlichsten Eﬀekte von der
Au-Deckschicht ausgehen, und die Ag-Schicht kaum noch einen Einﬂuss hat, kann in den ab
initio Rechnungen die Probe vereinfacht als Au/Fe/Ag-Trilayer betrachten werden.
4.2 Anisotropie in T-MOKE
Parallel zu den sehr empﬁndlich auf die magnetokristalline Anisotropie reagierenden XMLD-
Messungen (Kap. 4.4) wurden auch T-MOKE-Messungen durchgeführt. Dies dient zum Einen
dazu, den Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf den technisch einfacher durch-
zuführenden transversalen magneto-optischen Kerr-Eﬀekt abschätzen zu können, und zum
Anderen dazu, die Zuverlässigkeit der ab initio Rechnungen zu prüfen. Da der linear in der
Magnetisierung M skalierende T-MOKE in der Regel deutlich stärker ausfällt als der quadra-
tisch in M skalierende XMLD, dienen die T-MOKE-Spektren als Referenz zur Kontrolle der
ab initio Rechnungen.
Der transversale magneto-optische Kerr-Eﬀekt ist im Bereich des Brewster-Winkels am stärks-
ten, erfährt jedoch am Brewster-Winkel selbst einen Vorzeichenwechsel [136], ist dort al-
so exakt Null. Um einen geeigneten Einfallswinkel für die T-MOKE-Messungen zu bestim-
men, wurde an der Beamline 12 des Dortmunder Synchrotrons DELTA mit der XMAPS-
Experimentierstation (siehe Kap. 3.2) die T-MOKE-Asymmetrie in Abhängigkeit des Ein-
fallswinkels gemessen. Dazu wurde die dicke 50 nm Fe-Probe gewählt, um Interferenzeﬀekte
weitestgehend zu minimieren. Das externe Magnetfeld mit einer Flussdichte vonB = ±100mT
wurde entlang der magnetisch leichten Achse angelegt und die Photonenenergie wurde auf
55 eV eingestellt. Im oberen Abschnitt von Abbildung 4.6 ist das Reﬂexionsvermögen logarith-
misch für beide Magnetisierungsrichtungen in Abhängigkeit des Einfallswinkels aufgetragen.
Die Reﬂexionsspektren zeigen den typischen Verlauf für p-polarisiertes Licht. Das Reﬂexions-
vermögen sinkt bis es am Brewster-Winkel ein Minimum erreicht und steigt danach wieder
an. Die Tatsache, dass das Reﬂexionsvermögen am Brewster-Winkel nicht Null erreicht, liegt
daran, dass Metalle aufgrund der Absorption einen Restbeitrag liefern und am unvollständig
linearem Polarisationsgrad der für diese Messung genutzten Synchrotronstrahlung. Die durch
die Ablenkmagnete der Beamline 12 erzeugte Strahlung ist nur zu 91% linear p-polarisiert,
und hat nach Gl. 2.26 einen zirkularen Anteil von 41,5%. Die Bestimmung des Polarisations-
grads erfolgte bei 60 eV, dieser ist aber nahezu energieunabhängig und nur gegeben durch die
nicht perfekte Ausrichtung der Beamline auf die Elektronenringebene.
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Abbildung 4.6: Oben: Winkelabhängiges Reﬂexionsvermögen für entgegengesetzte Probenma-
gnetisierung bei einer Photonenenergie von E=55 eV. Unten: Die aus der normierten Diﬀerenz
des Reﬂexionsvermögens berechnete T-MOKE-Asymmetrie.
Im unteren Teil von Abb. 4.6 ist die gesuchte Abhängigkeit der T-MOKE-Asymmetrie vom
Einfallswinkel dargestellt. Maximale Werte sind links und rechts des Brewster-Winkels bei
etwa 40◦ und 58◦ zu erkennen. Für die weiteren Messungen der spektralen Abhängigkeit der
T-MOKE-Asymmetrie wurde der Winkel θ = 40◦ gewählt, um ein maximales Asymmetrie-
Signal bei gleichzeitig gutem Reﬂexionsvermögen zu erzielen.
Für den gewählten Einfallswinkel θ = 40◦ wurden im Folgenden energieabhängige T-MOKE-
Spektren gemessen. Dazu wurden bei jeder Energie zwei Messwerte aufgenommen, für zwei
antiparallele Magnetisierungen in der Probenebene transversal zur Richtung des elektrischen
Felds des p-polarisierten Lichts (siehe Abb. 2.7). Durchgeführt wurden die energieabhängigen
T-MOKE-Messungen mit dem BESSY-Polarimeter [119] (siehe Kap. 3.3) an der Beamline
U125-2-SGM2 des Berliner Synchrotrons BESSY II [112]. Die Energieauﬂösung an der Fe
3p-Kante betrug E/∆E = 3000 und der Polarisationsgrad der linear polarisieren Synchro-
tronstrahlung lag über 0,99. Die Abbildungen 4.7 a) und b) zeigen T-MOKE-Messungen an
der 5 nm und der 30 nm Fe-Probe. Im jeweilig oberen Teil der Abbildungen sind die Re-
ﬂexionsspektren für beide Magnetisierungsrichtungen dargestellt. Klar zu erkennen ist die
Abhängigkeit des Reﬂexionsvermögens von der Probenmagnetisierung im Bereich der Fe 3p-
Kante. Im unteren Teil der Abbildungen ist die aus der Diﬀerenz des Reﬂexionsvermögens
berechnete T-MOKE-Asymmetrie gemäß Gl. 2.34 dargestellt.
Das Reﬂexionsspektrum für die 5 nm Fe-Probe ist über einen Energiebereich von 38 bis 70 eV
aufgenommen. Das Reﬂexionsvermögen fällt mit zunehmender Energie ab, hat ein Minimum
bei ca. 52,5 eV und ein darauf folgendes Maximum bei ca. 56 eV. Zusätzlich tritt ein wei-
teres sehr schwach ausgeprägtes Maximum bei 63,5 eV und eine Schulter bei etwa 46,5 eV
auf. Obwohl das schwach ausgeprägte Maximum bei 63,5 eV nahe der Ag 4p1/2-Kante liegt,
haben simulierte Spektren ergeben, dass das Reﬂexionsvermögen von reinem Silber keine
nennenswerten Strukturen bei dieser Energie aufweist. Berechnungen (hier nicht gezeigt) für
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Abbildung 4.7: Oben: Reﬂexionsvermögen für eine Probenmagnetisierung entlang der magne-
tisch leichten Achsen bei 40◦ Einfallswinkel. Unten: Die resultierende T-MOKE-Asymmetrie.
Jeweils für a) einen 5 nm Fe-Film und b) einen 30 nm Fe-Film. (Beachte die unterschiedliche
Skalierung der Spektren)
Schichtsysteme bestehend aus einen Substrat mit einer ersten 5 nm dünnen Schicht und einer
darüber liegenden 3 nm dünnen Schicht zeigen alle um ca. 45 eV und ca. 65 eV Strukturen auf,
unabhängig von den für die Schichten und das Substrat gewählten Materialien. Dies zeigt, dass
diese beiden Strukturen nicht auf resonante Anregung sondern auf Interferenz zurückzuführen
sind. Bei näherer Betrachtung der erwähnten Strukturen fällt auf, dass das Minimum und das
Maximum nahe der Fe 3p-Kante für die beiden Magnetisierungsrichtungen an unterschiedli-
chen Positionen liegen. Da sich in der Nähe der Fe 3p-Resonanz der komplexe Brechungsindex
in Abhängigkeit der Magnetisierung ändert, erfährt die mit dem Fe wechselwirkende Synchro-
tronstrahlung je nach Magnetisierungsrichtung eine andere optische Weglänge im Material.
Dadurch verschiebt sich das den charakteristischen Fe-Strukturen überlagerte Interfernzspek-
trum, was zu einer scheinbaren Verschiebung der Resonanzenergien führt [82]. Die aus den
Reﬂexionsspektren der 5 nm Fe-Probe nach Gleichung 2.34 berechnete Asymmetrie im unteren
Teil von Abbildung 4.7 a) zeigt eine Doppelstruktur im Bereich der Fe 3p-Kante, mit Peakwer-
ten von ca. 7% bei etwa 51,2 eV und 19,5% bei einer Energie von 54,3 eV. Zusätzlich zeichnet
sich eine Schulter im Bereich des Nulldurchgangs bei etwa 52 eV ab. Für kleiner werdende
Energien läuft die T-MOKE-Asymmetrie von positiven Werten her gegen Null, während sie
sich für größere Energien erst nach einem Überschwinger der Null nähert.
Die 30 nm Fe-Probe (Abb. 4.7 b) ) zeigt sowohl im Reﬂexionsspektrum als auch im T-MOKE-
Spektrum ein anderes Verhalten. Das Reﬂexionsspektrum für positive Probenmagnetisierung
hat zwei deutliche Maxima bei 52,3 eV und 55,5 eV. Für umgepolte Magnetisierung sind
die Maxima leicht versetzt bei den Energien 52,5 eV und 56,0 eV zu ﬁnden. Das T-MOKE-
Spektrum weist ebenfalls zwei deutliche Strukturen auf. Ein Peak mit knapp 12% liegt bei
54,3 eV, diesem vorgelagert ist eine stark ausgeprägte Schulter bei etwa 52,0 eV. Dieser sich
deutlich unterscheidende Verlauf, sowohl der Reﬂexions- als auch der T-MOKE-Spektren zeigt
eindrucksvoll den sehr dominanten Einﬂuss von Interferenzeﬀekten. Jedoch fällt auf, dass der
Peak bei 54,3 eV und die Schulter bei 52,0 eV an den gleichen Energien liegen, wie auch für die
5 nm Probe. Trotz der unterschiedlichen Verläufe bieten die Positionen der Strukturen daher
einen Anhaltspunkt für den späteren Vergleich der ab initio Rechnungen mit den experimen-
tellen Spektren.
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Abbildung 4.8: Vergleich der bei θ = 40◦ gemessenen T-MOKE-Asymmetrien (volle Symbole)
mit Anpassungsrechnungen (oﬀene Symbole) mit dem Programm Yeh-MOKE [95] für θ = 40◦
Einfallswinkel (oben) und θ = 45◦ Einfallswinkel (unten).
Wie bereits im vorherigen Kapitel an den Reﬂexionsspektren gezeigt, soll nun in den T-MOKE-
Spektren der Einﬂuss von Interferenzeﬀekten näher betrachtet werden. Zur Interpretation der
T-MOKE-Spektren sind Anpassungsrechnungen für die 5 nm, 10 nm, 20 nm und 30 nm Fe-
Proben durchgeführt worden (Abb. 4.8). Hierzu wurde das Programm Yeh-MOKE [95] (Kap.
2.3) mit experimentell ermittelten magneto-optischen Konstanten von S. Valencia et al. [80]
verwendet. Mit den anderen in dieser Arbeit genutzten Programmen sind Anpassungsrech-
nungen für T-MOKE nicht ohne weiteres möglich.
Die vollen Symbole in Abbildung 4.8 sind die experimentell ermittelten T-MOKE-Spektren.
Diese wurden jeweils aus den Messungen für die magnetisch leichte und die magnetisch mittel-
schwere Achse gemittelt, da die in den Anpassungsrechnungen verwendeten magneto-optischen
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Konstanten an polykristallinem Fe bestimmt wurden. Trotz der unterschiedlichen Verläufe der
T-MOKE-Spektren ist zu erkennen, dass sich die markanten Strukturen, nämlich der Peak bei
54,3 eV und die Schulter bei 52,0 eV in allen vier Spektren wiederﬁnden. Auf der höherenerge-
tischen Seite oberhalb der Fe 3p-Resonanz laufen die T-MOKE-Spektren zusammen. Auf der
niederenergetischen Seite hingegen unterscheiden sich die Spektren stark voneinander. Dies ist
ein starkes Indiz auf den Einﬂuss von Interferenzeﬀekten, denn vor der Fe 3p-Resonanz ist das
Absorptionsvermögen der Fe-Schicht wesentlich geringer als oberhalb der Fe 3p-Resonanz. Die
Eindringtiefe kurz vor der Fe 3p-Kante beträgt ca. 30  35 nm, im Gegensatz zu weniger als
10 nm oberhalb der Kante [83; 94]. Damit kann für Energien unterhalb der Fe 3p-Resonanz ein
größerer Anteil des an der Fe/Ag-Grenzschicht reﬂektierten Lichts zur Interferenz beitragen.
Diese Annahme wird untermauert durch die T-MOKE-Anpassungsrechnungen.
Die Anpassungsrechnungen sind in Abb. 4.8 mit oﬀenen Symbolen in direktem Vergleich mit
den gemessenen T-MOKE-Spektren (volle Symbole) dargestellt. Im oberen Teil von Abb.
4.8 beträgt der Einfallswinkel für die Anpassungsrechnungen wie im Experiment θ = 40◦.
Die gerechneten Spektren können den Verlauf der experimentell ermittelten Spektren trotz
geringer Abweichungen im niederenergetischen Bereich gut reproduzieren. Wie auch für die
experimentellen Spektren fällt der Unterschied für die verschiedenen Schichtdicken in den
berechneten Spektren im niederenergetischen Bereich wesentlich größer aus als im höherener-
getischen Bereich. Auch laufen die gerechneten Spektren ebenfalls oberhalb von etwa 54,5 eV
zusammen. Die Maximalwerte der berechneten T-MOKE-Asymmetrie für die verschiedenen
Fe-Schichtdicken zeigen bis auf die Rechnung für die 10 nm Fe-Schicht den gleichen Verlauf wie
das Experiment. Als Parameter für die gerechneten Spektren wurden die Schichtdicken aus
Tab. 4.1 genommen. In den Anpassungsrechnungen mit dem Programm Yeh-MOKE [95] konn-
te die Rauigkeit der Schichten jedoch nicht berücksichtigt werden. Zuvor wurde aber bereits
gezeigt, dass die Rauigkeit einen großen Einﬂuss auf die Reﬂexionsspektren hat. Die Vernach-
lässigung der Rauigkeit ist daher vermutlich eine Ursache für die leichten Abweichungen der
gerechneten Spektren vom Experiment. Um den Einﬂuss von Interferenz für die gerechneten
Spektren noch besser abschätzen zu können, wurden auch Anpassungsrechnungen für einen
um 5◦ größeren Einfallswinkel, also für θ = 45◦, gerechnet (unterer Teil von Abb. 4.8). Die
Spektren zeigen vor allem vor der 3p-Kante leicht veränderte Verläufe, was klar auf Interfe-
renzen zurückgeführt werden kann. Die berechneten Spektren für θ = 45◦ reproduzieren den
Verlauf der experimentellen Spektren sehr gut.
Nachdem nun der Einﬂuss der Interferenz auf die T-MOKE-Asymmetrie untersucht wurde,
soll im Folgenden der Einﬂuss der Kristallorientierung auf die T-MOKE-Asymmetrie betrach-
tet werden. Dazu wurden für alle vier Proben T-MOKE-Spektren mit der Probenmagnetisie-
rung einmal entlang der magnetisch leichten 〈100〉-Richtung und einmal entlang der magne-
tisch mittelschweren 〈110〉-Richtung gemessen. In Abb. 4.9 sind die T-MOKE-Spektren aller
vier Fe-Proben für die Probenmagnetisierung jeweils parallel zur magnetisch leichten 〈100〉-
Richtung (ϕ = 0◦) und zur mittelschweren 〈110〉-Richtung (ϕ = 45◦) dargestellt. Die Spektren
der einzelnen Proben sind jeweils für beide Orientierungen der Kristallachsen bis auf leichte
Unterschiede in der Stärke der Asymmetrie fast identisch. Die Unterschiede lassen sich nicht
eindeutig der kristallinen Orientierung zuordnen. Für die 5 nm, 10 nm und 30 nm Probe ist das
T-MOKE-Signal für die Orientierung der Magnetisierung entlang der mittelschweren Achse
geringer als für die Magnetisierung entlang der magnetisch leichten Achse, für die 20 nm Probe
ist dies umgekehrt.
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Abbildung 4.9: T-MOKE-Asymmetrie für die magnetisch leichte und mittelschwere Achse bei
θ = 40◦ Einfallswinkel für verschiedene Schichtdicken.
Betrachtet man den Unterschied der T-MOKE-Spektren für die beiden Kristallachsen näher,
fällt auf, dass sich die T-MOKE-Spektren für die 5 nm Fe-Schicht am stärksten voneinan-
der unterscheiden und der Unterschied mit zunehmender Fe-Schichtdicke abnimmt. Dies lässt
vermuten, dass die hier gemessenen Unterschiede der T-MOKE-Asymmetrie nicht auf die
unterschiedliche Orientierung des Kristalls, sondern ebenfalls auf Interferenzeﬀekte, hervor-
gerufen durch die nicht homogene Schichtdicke zurückzuführen sind. Für die Messungen des
T-MOKE für beide Kristallachsen muss die Probe um 45◦ gedreht werden, dies führt dazu,
dass bei nicht perfekter Justage des Experiments der Synchrotronstrahl eine andere Stelle auf
der Probe triﬀt, welche im Mittel eine leicht abweichende Schichtdicke haben kann. Für die
5 nm Fe-Probe fällt die Änderung in der Schichtdicke wesentlich stärker ins Gewicht als für
die 30 nm Fe-Probe. Daher ist auch der Einﬂuss von Interferenz für die 5 nm Probe stärker
als für die 30 nm Probe.
Für die T-MOKE-Messungen lässt sich also das Fazit ziehen, dass aufgrund der Stärke der
T-MOKE-Asymmetrie mit bis zu 20% sehr deutliche Spektren gemessen werden konnten, der
spektrale Verlauf aber stark durch Interferenzeﬀekte beeinﬂusst wird. Der Einﬂuss der Orien-
tierung der Magnetisierung bezüglich der Kristallachsen ist verschwindend gering und konnte
hier nicht eindeutig bestimmt werden. Selbst wenn die in Abb. 4.9 ersichtliche Änderung in
der T-MOKE-Asymmetrie eindeutig der Orientierung des Kristalls zugeordnet werden könnte,
würde sich der Einﬂuss der Anisotropie nur in einer leichten Intensitätsänderung, aber nicht
in einer eindeutigen Änderung des spektralen Verlaufs widerspiegeln. Daher ist T-MOKE-
Reﬂexionsspektroskopie an den 3p-Kanten praktisch ungeeignet, die Abhängigkeit von der
Ausrichtung der Kristallachsen zu untersuchen, da sich Justagefehler und Inhomogenitäten
der Proben stärker auswirken, als die kristalline Anisotropie. Dieses Problem wird aber durch
XMLD-Spektroskopie (Kapitel 5.3) überwunden werden.
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4.3 Anisotropie in L-MOKE
Ein weiterer magneto-optischer Eﬀekt, der mit linear polarisiertem Licht gemessen werden
kann, ist der longitudinale magneto-optische Kerr-Eﬀekt. Dieser bewirkt eine Drehung der
Polarisationsebene des reﬂektierten Lichts in Abhängigkeit der Probenmagnetisierung (sie-
he Kap. 2.2.4). Im Folgenden wird überprüft, wie stark sich die magnetokristalline Aniso-
tropie auf L-MOKE-Spektren auswirkt. Da zur Messung eines Energiespektrums der Kerr-
Drehung für jede Energie eine Polarisationsanalyse des reﬂektierten Strahls notwendig ist,
ist diese Messmethode sehr zeitaufwändig. Daher wurde nur ein L-MOKE-Spektrum an der
10 nm Fe-Probe gemessen. Die Messung wurde mit dem BESSY-Polarimeter (Kap. 3.3) an der
BESSY II Beamline U125-2-SGM2 [112] durchgeführt. Für die Messung wurde s-polarisiertes
Licht verwendet. Zwar lässt sich die Kerr-Drehung auch mit p-polarisiertem Licht messen,
s-polarisiertes Licht hat aber den Vorteil, dass die Schwingungsebene des E-Feldes in der
Kristalloberﬂäche und somit für die Kristallwinkel ϕ = 0◦ exakt parallel zur leichten und für
ϕ = 45◦ exakt parallel zur mittelschweren magnetischen Achse des Kristalls liegt. Dies ist ein
deutlicher Vorteil gegenüber T-MOKE, wo p-polarisiertes Licht verwendet werden muss.
Abbildung 4.10: Kerr-Drehung θK für die Probenmagnetisierung parallel zur magnetisch leich-
ten (ϕ = 0◦) (volle Rechtecke) und mittelschweren (ϕ = 45◦) Achse (oﬀene Kreise) bei einem
Einfallswinkel von θ = 30◦ für s-polarisiertes Licht.
Abbildung 4.10 zeigt die Kerr-Drehung für die 10 nm Fe-Probe für die Probenmagnetisierung
und den elektrischen Feldvektor einmal parallel zur magnetisch leichten Achse (ϕ = 0◦) und
einmal parallel zur magnetisch mittelschweren Achse (ϕ = 45◦). Die Kerr-Drehung weist bei
51,5 eV maximale Werte von etwa 1,4◦ auf. Das Vorzeichen der Drehung ändert sich bei 53,0 eV
und hat bei ca. 55,5 eV einen Wert von 0,6◦ in entgegengesetzter Richtung. Die hier gemessene
Drehung an der 3p-Kante ist um ca. eine Größenordnung geringer als an der 2p-Kante [70] und
vergleichbar mit anderen Messungen an der 3p-Kante von polykristallinem Fe [137]. Die Kerr-
Spektren für die beiden Kristallachsen unterscheiden sich geringfügig, was den Schluss nahe
legen könnte, dass sich die Ausrichtung der Kristallachsen auf die Kerr-Drehung auswirkt. Die
Änderung der Kerr-Drehung liegt jedoch innerhalb des abgeschätzten experimentellen Fehlers,
daher ist eine nähere Betrachtung der Spektren durch Anpassungsrechnungen notwendig.
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Ein Vergleich mit Anpassungsrechnungen ist in Abbildung 4.11 gezeigt (schwarze oﬀene Sym-
bole). Die experimentell ermittelte Kerr-Drehung für M und E parallel zur magnetisch leich-
ten Achse ist im Vergleich mit Anpassungsrechnungen für polykristallines Fe dargestellt. Zur
Berechnung wurde das Programm Yeh-MOKE [95] (siehe Kap. 2.3) unter Verwendung der
magneto-optischen Koeﬃzienten aus [80] genutzt. Die Anpassungsrechnung (schwarze oﬀene
Symbole) kann das gemessene Spektrum gut reproduzieren. Als Parameter wurden die Schicht-
dicken aus Tab. 4.1 genommen. Die Anpassungsrechnung wurde zusätzlich mit einem Faktor
0,4 multipliziert und so an das experimentelle Spektrum weiter angepasst. Der Unterschied in
den Absolutwerten der Drehung ist vermutlich auf die Rauigkeit der Probe zurückzuführen,
welche im Programm Yeh-MOKE nicht berücksichtigt werden kann.
Abbildung 4.11: Vergleich des experimentell ermittelten Kerr-Spektrums für die magnetisch
leichte Achse (ϕ = 0◦) mit Anpassungsrechnungen [95]. (Details siehe Text)
Aufgrund der zuvor angestellten Überlegungen muss überprüft werden, wie empﬁndlich das
L-MOKE-Spektrum auf Änderungen in der Schichtdicke reagiert. Um zu zeigen, dass schon
geringe Änderungen der Schichtdicken die Größe der Kerr-Drehung signiﬁkant beeinﬂussen
können, wurde eine weitere Anpassungsrechnung für eine Probe mit 10,0 nm Fe und 3,0 nm
Au gerechnet (oﬀenen runde Symbole in Abb. 4.11). Dieser Unterschied von wenigen zehntel
Nanometern reicht bereits aus um die maximale Drehung bei 51,5 nm um über 5% zu verän-
dern. Dieser Wert liegt in der Größenordnung des experimentell beobachteten Unterschiedes
für die beiden Kristallrichtungen. Wie für die T-MOKE-Spektren ist also auch hier Interfe-
renz eine mögliche Ursache für die Unterschiede in den L-MOKE-Spektren für verschiedene
Kristallachsen.
Somit konnte gezeigt werden, dass sich sowohl T-MOKE als auch L-MOKE gemessen an
den 3p-Kanten nur unzureichend dazu eignet, Eﬀekte, welche auf der kristallinen Anisotropie
beruhen, zu messen. Vielmehr sind die Änderungen, welche durch Interferenz in den magneto-
optischen Spektren hervorgerufen werden, so dominant, dass eine eindeutige Zuordnung von
Unterschieden in den Spektren zur Orientierung der Magnetisierungsrichtung im Kristall nicht
möglich ist. Im folgenden Kapitel wird gezeigt werden, dass XMLD hingegen sehr gut für diese
Aufgabe geeignet ist.
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4.4 Anisotropie in XMLD an den 3p-Kanten
In den vorherigen beiden Abschnitten wurden die Fe-Proben bezüglich des transversalen und
longitudinalen magneto-optischen Kerr-Eﬀekts eingehend untersucht. Es konnte keine signi-
ﬁkante Abhängigkeit der beiden Eﬀekte bezüglich der Orientierung der Kristallachsen fest-
gestellt werden. Dieses Kapitel widmet sich nun der Untersuchung der Proben mittels des
magnetischen Röntgenlineardichroismus (XMLD).
Es wird gezeigt werden, dass XMLD-Messungen eine wirkungsvolle Methode zur Untersuchung
der kristallinen Symmetrie sind und die Richtungsabhängigkeit der 3d-Zustandsdichte direkt
aus den XMLD-Spektren ersichtlich wird. Zudem wird gezeigt, dass sich die Austauschaufspal-
tung der Rumpfzustände direkt in den XMLD-Spektren widerspiegelt. Die Messungen an den
3p-Kanten bieten zusätzlich den Vorteil, dass das Reﬂexionsvermögen der Proben um einen
Faktor 1000 größer ist, als es für den Energiebereich der 2p-Kanten der Fall ist. Damit sind an
den 3p-Kanten Messungen bei nahezu senkrechtem Einfall möglich, also idealer Geometrie für
XMLD. Die XMLD-Messungen an den 3p-Kanten wurden ebenfalls wie die T-MOKE- und
L-MOKE-Messungen an der Beamline U125-2-SGM2 des BESSY II [112] mit dem BESSY-
Polarimeter (siehe Kap. 3.3) durchgeführt. Die Energieauﬂösung betrug E/∆E = 3000.
Wie in Abschnitt 4.1 beschrieben wurde, liegen für Fe die leichten und mittelschweren Achsen
parallel zur Probenoberﬂäche. Um das E-Feld des p-polarisierten Lichts möglichst parallel zu
diesen beiden Achsen ausrichten zu können, wurde der Einfallswinkel auf θ = 85◦, gemessen
zur Probenoberﬂäche, eingestellt. Das E-Feld hat bei diesem Einfallswinkel einen Anteil von
99,6% parallel zur Probenoberﬂäche und wird daher im Weiteren als parallel zu Probeno-
berﬂäche betrachtet. Das an die Probe angelegte Magnetfeld ist aufgrund des Aufbaus des
MiniMag (siehe Kap. 3.4) stets parallel zur Probenoberﬂäche ausgerichtet. Die Stärke des Ma-
gnetfeldes betrug dabei etwa 200mT, was zur magnetischen Sättigung der Probe ausreicht.
Das Messprinzip für XMLD ist ausführlich in Kap. 2.2.5 beschrieben. Im Folgenden werden
sowohl der Einﬂuss der Kristallorientierung auf die XMLD-Spektren betrachtet, als auch der
Einﬂuss der Schichtdicke der vier untersuchten Proben auf die XMLD-Spektren diskutiert.
In Abb. 4.12 sind die XMLD-Spektren der 30 nm Fe-Probe für unterschiedliche Winkel ϕ
zwischen E-Feld-Vektor und den Kristallachsen dargestellt. Um den Einﬂuss der Orientie-
rung des Kristalls auf das XMLD-Signal zu untersuchen, wurde die Probe in Schritten von
∆ϕ = 15◦ um die Oberﬂächennormale gedreht. Dadurch wurde die Ausrichtung des E-Feldes
zu den magnetischen Achsen variiert. Die jeweilige Messgeometrie ist in Abb. 4.12 rechts
neben den Spektren skizziert. Für ϕ = 0◦ (oberes Spektrum) liegt der E-Feld-Vektor paral-
lel zur magnetisch leichten 〈100〉-Achse des Kristalls. Die darauf folgenden Spektren zeigen
die XMLD-Asymmetrie für ϕ = 15◦ und ϕ = 30◦. Das untere Spektrum für ϕ = 45◦ ent-
spricht einer Orientierung des E-Feldes und der Magnetisierung parallel zu den magnetisch
mittelschweren 〈110〉-Achsen. Der XMLD zeigt eine sehr starke Abhängigkeit bezüglich der
Orientierung der Kristallachsen zum E-Feld-Vektor. Dabei erfährt das XMLD-Spektrum Än-
derungen von 100% beim Wechsel von der leichten zur mittelschweren Achse. Hinzu kommt,
dass das XMLD-Spektrum, im Gegensatz zu den T-MOKE- und L-MOKE-Spektren, zahlrei-
che klar trennbare Strukturen aufweist.
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Abbildung 4.12: XMLD-Asymmetrie der 30 nm Fe-Schicht für θ = 85◦. Von oben nach unten
ändert sich die Ausrichtung des Kristalls von ϕ = 0◦ über ϕ = 15◦ und ϕ = 30◦ hin zu ϕ = 45◦.
Das Umklappen des XMLD-Signals wird besonders bei 52,25 eV (gestrichelte Linie) deutlich.
Die XMLD-Spektren für die unterschiedlichen Ausrichtungen des Kristalls sollen nun näher
betrachtet werden. Das Spektrum für die magnetisch leichte 〈100〉-Achse des Fe bcc-Kristalls
setzt sich aus mehreren Peaks bei den Energien 51,6 eV, 52,3 eV, 53,5 eV und 54,7 eV zu-
sammen. Eine weitere schwächer ausgeprägte Struktur ist um etwa 60 eV zu ﬁnden. Für die
Ausrichtung des E-Feldes parallel zur mittelschweren 〈110〉-Achse des Fe-Kristalls ergibt sich
ein neues Spektrum, mit ausgeprägten Peaks an den Positionen 52,2 eV, 53,6 eV und 55,0 eV.
Bis auf geringe Abweichungen liegen diese Peaks an den gleichen Positionen wie für die 〈100〉-
Richtung, haben aber das Vorzeichen gewechselt. Der Peak bei 51,6 eV in 〈100〉-Richtung fehlt
in dem Spektrum für die 〈110〉-Richtung komplett, der Grund hierfür wird in Kap. 4.6 de-
tailliert erläutert. Die maximalen Werte der XMLD-Asymmetrie erreichen bis zu 0,7% und
alle Spektren weisen deutliche, unterscheidbare Strukturen auf, die sich beginnend bei etwa
50,5 eV über den gesamten Energiebereich der Fe 3p-Kanten bis etwa 61 eV erstrecken. Eine
detaillierte Betrachtung des Ursprungs der Strukturen im Vergleich mit ab initio Rechnungen
erfolgt in Kap. 4.6.
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Abbildung 4.13: XMLD-Asymmetrie gemessen an einer 10 nm dünnen Fe-Schicht bei einem
Einfallswinkel von θ = 85◦. Das Signal zeigt eine deutliche Veränderung bei Drehung des Kristalls
bezüglich des E-Feld-Vektors des Lichts von ϕ = 0◦ über ϕ = 45◦ bis hin zu ϕ = 90◦.
Zuvor soll der Einﬂuss der Kristallsymmetrie auf den XMLD näher betrachtet werden. In Ab-
bildung 4.13 sind XMLD-Spektren für die dünnere 10 nm Fe-Probe aufgetragen. Analog zur
dicken 30 nm Probe (Abb. 4.12) zeigen die XMLD-Spektren ebenfalls eine deutliche Anisotro-
pie für verschiedene Orientierungen zwischen den Kristallachsen und dem E-Feld-Vektor des
Lichts. Beginnend mit E || [100], also dem Spektrum für die magnetisch leichte Richtung, wird
die Probe wieder in ∆ϕ = 15◦ Schritten gedreht. Das mittlere Spektrum zeigt die XMLD-
Asymmetrie für E || [110]. Das untere Spektrum wurde aufgenommen für ϕ = 90◦. Dies
entspricht einer Orientierung des E-Feldes entlang der nächsten magnetisch leichten Achse,
d.h. E || [010]. Wie es für die vierzählige Symmetrie des bcc-Kristalls zu erwarten ist, ent-
spricht der Verlauf des XMLD-Signals für ϕ = 90◦ wieder dem XMLD-Spektrum für ϕ = 0◦.
Die Spektren für ϕ = 75◦ und ϕ = 15◦ sowie ϕ = 60◦ und ϕ = 30◦ müssen aus Symmetrie-
gründen ebenfalls gleich sein, was auch beobachtet wird.
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Abbildung 4.14: XMLD-Asymmetrie der 30 nm Fe-Probe bei 52,25 eV in Abhängigkeit des
Winkels zwischen dem E-Feld-Vektor des Lichts und den Kristallachsen. Der Einfallswinkel
betrug θ = 85◦.
Um ein besseres Bild von der Abhängigkeit des XMLD von der Orientierung des Kristalls
zu erhalten, wird nun die XMLD-Asymmetrie bei einer festen Energie und veränderlichem
Kristallwinkel betrachtet. Dazu wurde die 30 nm Probe gewählt und die Energie auf 52,25 eV
gesetzt (gestrichelte Linie in Abb. 4.12) da sich der Asymmetriewert für diese Energie stark
mit der Kristallrichtung ändert, von etwa -0,5% für E || <100> hin zu +0,5% für E || <110>.
Wird die XMLD-Asymmetrie bei dieser Energie nun über den Winkel aufgetragen, lässt sich
sehr eindrucksvoll die vierzählige Symmetrie des Fe bcc-Kristalls demonstrieren. Dies ist in
Abbildung 4.14 in einem Polardiagramm dargestellt. Für die Messung wurde der Kristall bei
einer festen Energie von 52,25 eV in ∆ϕ=7,5◦ Schritten von ϕ=0◦ hin zu ϕ=360◦ gedreht,
wobei für jeden Winkel die XMLD-Asymmetrie gemessen wurde. Klar zu erkennen ist, dass
sich der Kurvenverlauf jeweils nach ∆ϕ = 90◦ wiederholt. Die XMLD-Asymmetrie hat einen
maximalen positiven Wert von +0,5% für ϕ=45◦, ϕ=135◦, ϕ=225◦ und ϕ=315◦, dies ent-
spricht der Ausrichtung des E-Feldes parallel zu den magnetisch mittelschweren Kristallachsen
[110], [1¯10], [1¯1¯0] und [11¯0]. Ein maximal negatives Asymmetrie-Signal ﬁndet sich in Rich-
tung der magnetisch leichten Achsen für ϕ=0◦, 90◦, 180◦ und 270◦. Die Nulllinie ist durch
die gestrichelte Linie in Abb. 4.14 markiert. Der Verlauf des XMLD-Signals entspricht wie er-
wartet einem cos(4ϕ)-Verlauf (rote Linie in Abb. 4.14). Die leichte Verdrehung bezüglich des
Koordinatensystems ist durch eine nicht ideale Ausrichtung des Kristalls zu erklären. Diese
Abweichung liegt aber mit etwa 1-2◦ im Bereich der Genauigkeit des experimentellen Aufbaus.
Um mögliche Einﬂüsse der Schichtdicke auf die XMLD-Spektren ausﬁndig zu machen, werden
im Folgenden die Spektren aller vier Fe-Proben verglichen. Die XMLD-Spektren der Proben
mit den Schichtdicken 5 nm, 10 nm, 20 nm und 30 nm sind in Abbildung 4.15 für die magnetisch
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Abbildung 4.15: Oben: Reﬂexionsspektren der vier Fe-Proben unterschiedlicher Schichtdicke.
Mitte & Unten: XMLD-Asymmetrie-Spektren bei θ = 85◦ Einfallswinkel für die magnetisch leichte
und mittelschwere Achse.
leichte 〈100〉-Achse (Abb. 4.15 mitte) und die magnetisch mittelschwere 〈110〉-Achse (Abb.
4.15 unten) gezeigt. Zusätzlich sind im oberen Teil von Abb. 4.15 die Reﬂexionsspektren
der einzelnen Proben dargestellt. Ein direkter Vergleich zeigt, dass sich die XMLD-Spektren
für die verschiedenen Proben voneinander nur in der Höhe unterscheiden. Im Gegensatz zu
den T-MOKE-Messungen bleibt aber die generelle Form der Spektren mit den zahlreichen
Strukturen erhalten. Ein Vergleich der Peakwerte bei ca. 53,5 eV ergibt folgende Reihenfolge
für die Stärke der XMLD-Asymmetrie: Die 5 nm Probe zeigt das stärkste Signal, gefolgt
von der 30 nm Probe, der 20 nm Probe und der 10 nm Probe. Ein klarer Trend bezüglich der
Schichtdicke allein ist somit nicht erkennbar. Es zeigt sich jedoch, dass die Unterschiede in den
Spektren für Photonenenergien unterhalb der Fe 3p-Kante bei 54 eV deutlich größer ausfallen
als für Energien oberhalb.
Dies wurde bereits für die T-MOKE-Spektren beobachtet (Abb. 4.9) und ist ein deutlicher
Hinweis darauf, dass die Unterschiede in der Höhe der XMLD-Spektren ebenfalls auf Interfe-
renz und nicht auf andere Ursachen zurückzuführen sind, wie z.B. die kristalline Qualität der
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Proben oder Grenz- und Oberﬂächeneﬀekte. Interferenzeﬀekte treten vornehmlich für Ener-
gien unterhalb der 3p-Kante (54 eV) auf, da hier die Fe-Schicht vom Licht gut durchdrungen
wird. Oberhalb der 3p-Kante nimmt die Eindringtiefe des Lichts stark ab. Dies führt zu einer
Reduktion der zur Interferenz beitragenden Strahlen, welche an der Fe/Ag-Grenze reﬂektiert
werden. Ein Vergleich mit den Reﬂexionsspektren in Abb. 4.15 zeigt allerdings nicht den für
andere magneto-optische Eﬀekte beobachteten Zusammenhang, wonach ein geringes Reﬂexi-
onsvermögen mit einer Erhöhung des Asymmetrie-Signals einhergeht [46; 70; 138; 139; 140].
Wäre dies der Fall, müsste die 10 nm Probe das stärkste XMLD-Signal aufweisen. Eine Er-
klärung für dieses abweichende Verhalten liefert folgender Ansatz:
Abbildung 4.16: Schematische Darstellung des unter demWinkel θ an den verschiedenen Schich-
ten der Probe reﬂektierten Strahls aufgeteilt in die Teilstrahlen a), b) und c).
Der reﬂektierte Strahl kann in drei Teilstrahlen a), b) und c) aufgeteilt werden (siehe Abb.
4.16), die miteinander interferieren können. Strahl a) wird an der Vakuum/Au-Grenzschicht
reﬂektiert, Strahl b) an der Au/Fe-Grenzschicht und Strahl c) wird an der Fe/Ag-Grenzschicht
reﬂektiert. Die magnetische Information des Fe ist dabei nur in den letzten beiden Strahlen
enthalten. Die Wellenlänge des Lichts bei 54 eV beträgt etwa 23 nm. Für die 5 nm Probe
interferieren die letzten beiden Strahlen konstruktiv. Dies folgt aus dem zurückgelegten Weg-
längenunterschied des Strahls c) von etwa 10 nm beim zweifachen Durchlauf der Fe-Schicht
und einem 180◦-Phasensprung, entsprechend λ/2 = 11, 5 nm, den Strahl b) bei Reﬂexion an
der Fe/Au-Grenzschicht erfährt. Somit sind die Strahlen b) und c) beim Austritt aus der 5 nm
Probe um etwa 2pi phasenverschoben.
Die gleiche Überlegung führt zu destruktiver Interferenz des zweiten und dritten Strahls für
die 10 nm, die 20 nm und die 30 nm Probe. Aufgrund der Absorption von Strahl c) beim
Durchlaufen der Fe-Schicht ist die Interferenz für die 30 nm Probe am schwächsten ausge-
prägt, gefolgt von der 20 nm Probe. Für die dünne 10 nm Probe tritt die stärkste destruktive
Interferenz auf. Demnach ist der Anteil der Strahlen, die die Information der Fe-Schicht ent-
halten und somit zum magnetischen Signal im reﬂektierten Licht beitragen für die 5 nm Probe
am höchsten, gefolgt von der 30 nm Probe und der 20 nm Probe. Die 10 nm Probe zeigt das
schwächste Signal, da hier hauptsächlich der direkt an der Au-Oberﬂäche reﬂektierte Strahl
a) zum Gesamtsignal beiträgt. Genau dieses Verhalten kann in den experimentellen Spektren
beobachtet werden.
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Neben der unterschiedlichen Schichtdicke, welche die Interferenzeﬀekte verursacht, soll nun
noch betrachtet werden, ob die Rauigkeit der Probe die XMLD-Spektren beeinﬂusst. Hierzu
werden die aus den Anpassungsrechnungen ermittelten Werte genommen (Tabelle 4.1). Die
Rauigkeitswerte sind für alle vier Proben sehr ähnlich, dennoch lässt sich im Vergleich mit
den XMLD-Spektren ein Trend erkennen. Für die 10 nm Probe, welche das geringste XMLD-
Signal zeigt, wurde in den Anpassungsrechnungen mit σFe = 2, 25 nm die höchste Rauigkeit
der Au/Fe-Grenzschicht ermittelt, für die 5 nm Probe, welche das stärkste XMLD-Signal zeigt,
die geringste Rauigkeit mit σFe = 1, 20 nm. Der Einﬂuss der Rauigkeit auf die Spektren würde
jedoch vornehmlich für Energien oberhalb der Fe 3p-Resonanz erwartet werden, wie es in Ab-
schnitt 4.1 Abb. 4.5 dieses Kapitels gezeigt wurde. In Abb. 4.15 ist jedoch zu erkennen, dass
die XMLD-Spektren für 10 nm, 20 nm und 30 nm Fe oberhalb der 3p-Resonanz einen nahezu
identischen Verlauf haben. Die Abweichung des Spektrums der 5 nm Probe kann wieder auf
Interferenz zurückgeführt werden, da die dünne Fe-Schicht, trotz des erhöhten Absorptions-
vermögens des Fe nach der 3p-Resonanz, vom Licht durchdrungen werden kann. Ein Einﬂuss
der Probenrauigkeit auf die Spektren kann somit nicht eindeutig festgestellt werden, so dass
festgehalten werden kann, dass die Unterschiede in den XMLD-Spektren hauptsächlich durch
Interferenzeﬀekte hervorgerufen werden.
Abbildung 4.17: Detailansicht der Strukturen im XMLD-Spektrum aus Abb. 4.15 für a) die
magnetisch leichte Achse und b) die magnetisch mittelschwere Achse.
Schließlich soll noch eine Besonderheit des XMLD-Spektrums betrachtet werden. Abbildung
4.17 zeigt die schon zuvor angemerkte Struktur um 60 eV im Detail für die 〈100〉- und die
〈110〉-Achse. Zunächst fällt auf, dass die Strukturen, bis auf eine geringe Abweichung der 30 nm
Probe, für alle Schichtdicken reproduzierbar sind und keine Abhängigkeit von der Schichtdi-
cke zeigen. Nicht einmal die 5 nm Probe, welche aufgrund der geringen Schichtdicke, trotz des
hohen Absorptionsvermögens der Fe-Schicht, Interferenzeﬀekte zeigen könnte. Hinzu kommt,
dass die Strukturen für Energien größer 59 eV für beide Kristallrichtungen identisch sind. Dies,
und die, verglichen mit den Hauptstrukturen um 54 eV geringen Asymmetriewerte von 0,1%
lassen vermuten, dass es sich möglicherweise um einen Grenzﬂächeneﬀekt zwischen Fe und
Au handelt. In Abschnitt 4.7 wird näher auf diese zusätzliche Struktur und ihren Ursprung
eingegangen.
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An diesem Punkt lassen sich bereits einige Zwischenergebnisse zusammenfassen. Im Gegensatz
zu den zuvor betrachteten magneto-optischen Eﬀekten T-MOKE und L-MOKE (Kapitel 4.2
und 4.3) zeigt der XMLD eine eindeutige Abhängigkeit von der Orientierung zwischen dem
E-Feld, der Magnetisierung und den Kristallachsen, wobei das XMLD-Spektrum Änderungen
um bis zu 100% erfährt. Die absolute Stärke der XMLD-Spektren ist zwar mit unter 1% um
mehr als eine Größenordnung geringer als die absoluten Werte der T-MOKE-Spektren, je-
doch konnten aufgrund des experimentellen Aufbaus deutliche XMLD-Asymmetrie-Spektren
mit einer Genauigkeit von etwa ∆AXMLD = 0, 02% gemessen werden. Die Unterschiede in
den Spektren, welche auf Interferenz zurückzuführen sind, drücken sich nur in der relativen
Höhe der XMLD-Strukturen aus. Dagegen bleibt, im Gegensatz zum T-MOKE, die Form der
XMLD-Spektren erhalten und diese lässt eindeutige Rückschlüsse auf die Kristallausrichtung
zu. Zudem sind die Einﬂüsse von Interferenz deutlich schwächer als die durch die magneto-
kristalline Anisotropie bedingten Einﬂüsse auf die XMLD-Spektren. Damit eignet sich die
XMLD-Reﬂexionsspektroskopie an den 3p-Kanten hervorragend zur Untersuchung der kris-
tallinen Anisotropie.
4.5 Anisotropie in XMLD an den 2p-Kanten
Im Folgenden werden die 2p-Kanten von Fe betrachtet, um das Bild der XMLD-Messungen
in Reﬂexion zu vervollständigen. Diese haben den Vorteil, dass die austausch-aufgespaltenen
p1/2- und p3/2-Zustände durch die Spin-Bahn-Aufspaltung klar getrennt sind. Ein Nachteil
ist jedoch das geringe Reﬂexionsvermögen an den 2p-Kanten im Vergleich zu den 3p-Kanten.
Zwar existieren für die 2p-Kanten von Eisen und Eisenoxiden bereits wenige XMLD-Spektren
[11; 13; 14], diese wurden jedoch mittels total electron yield (TEY) gemessen und sind nicht
mit den XMLD-Spektren dieser Arbeit zu vergleichen. Im Folgenden werden nun Messungen
in Reﬂexion vorgestellt. Bisher gibt es nur eine Arbeit, die ein in Reﬂexion gemessenes XMLD-
Spektrum zeigt [77]. Dieses wurde jedoch an einer polykristallinen Fe-Probe gemessen.
Die Methode der Reﬂexionsspektroskopie zur Detektion der Auswirkung magnetokristalliner
Anisotropie in magneto-optischen Eﬀekten wurde 2005 von Kleibert et al. an kristallinem
Kobalt angewendet [141], hierbei wurde aber nicht XMLD sondern T-MOKE gemessen. Da-
bei wurden sehr geringe Änderungen in der T-MOKE-Asymmetrie von nur wenigen Prozent
für verschiedene Kristallorientierungen beobachtet. Für XMLD an der 2p-Kante ist hingegen
eine weitaus stärke Abhängigkeit des Asymmetrie-Signals von der Orientierung des E-Feldes
im Kristall zu erwarten. Im Folgenden werden beide Eﬀekte verglichen. Hierzu wurde im
Rahmen der vorliegenden Arbeit eine simultane Messung von T-MOKE und XMLD an der
Undulator-Beamline U55 [110] am Zentrum für Synchrotronstrahlung DELTA der TU Dort-
mund durchgeführt.
Die in Abbildung 4.18 dargestellten Messungen zeigen einen direkten Vergleich von T-MOKE
und XMLD für E ‖ 〈100〉 (ϕ = 0◦) und E ‖ 〈110〉 (ϕ = 45◦). Die Messgeometrie ist identisch
der Geometrie für die Messungen an den 3p-Kanten. Es wurde mit p-polarisiertem Licht, bei
einem Einfallswinkel von θ = 85◦ gemessen. Aufgrund des geringen Reﬂexionsvermögens wur-
de ein Photomultiplier als Detektor eingesetzt. Die Messungen wurden an der 30 nm dicken
Fe-Schicht mit der Experimentierkammer E.M.M.A. (siehe Kap. 3.5) durchgeführt.
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Abbildung 4.18: Oben: Relatives Reﬂexionsvermögen einer 30 nm Fe-Schicht bei θ=85◦ Einfalls-
winkel mit angelegten Magnetfeldern. Mitte: T-MOKE-Asymmetrie. Unten: XMLD-Asymmetrie.
Im oberen Teil von Abbildung 4.18 ist das relative Reﬂexionsvermögen der Probe aufgetra-
gen. Klar zu erkennen sind die Fe 2p3/2- und die Fe 2p1/2-Kante bei etwa 715 eV und 730 eV.
Der Oﬀset von etwa 10 eV zu den Literaturwerten ist mit einer leichten Dejustage des Mono-
chromators zu erklären und ist hier nicht weiter von Bedeutung. Gezeigt sind die insgesamt
vier Reﬂexionsspektren für eine Probenmagnetisierung entlang der Kristallrichtungen [100],
[01¯0], [1¯00] und [010], das E-Feld lag dabei parallel zur [100]-Richtung (ϕ = 0◦). Aus diesen
vier Kurven wurden mit den bekannten Gleichungen 2.34 und 2.41 die T-MOKE-Asymmetrie
(mitte in Abb. 4.18) und die XMLD-Asymmetrie (unten in Abb. 4.18) berechnet.
Das T-MOKE-Spektrum für ϕ=0◦ zeigt klare Strukturen über den gesamten Bereich der Fe 2p-
Kanten. Dabei erreicht das Spektrum Asymmetriewerte von bis zu 4%, mit zwei klaren Peaks
an der 2p3/2-Kante und einer Doppelstruktur an der 2p1/2-Kante. Wird die Probe auf ϕ=45
◦
gedreht, sieht das T-MOKE-Spektrum ähnlich aus. Es zeigt sich lediglich eine Änderung
in der Höhe des T-MOKE-Signals an den beiden Peaks an der 2p3/2-Kante und im Bereich
oberhalb dieser Kante. Im unteren Teil von Abb. 4.18 ist die XMLD-Asymmetrie aufgetragen.
Hier sind für ϕ=0◦ ebenfalls deutliche Strukturen an beiden Fe-Kanten bei 715 eV, 719 eV und
728,5 eV erkennbar. Das Spektrum ändert sich jedoch deutlich für ϕ=45◦. Der Peak bei 715 eV
schiebt leicht zu höheren Energien und die beiden Peaks bei 719 eV und 728,5 eV erfahren
einen Vorzeichenwechsel. Dabei wird ein maximaler Wert für die XMLD-Asymmetrie von
etwa 1,5% erreicht. Dieser Wert ist vergleichbar mit Werten, die an Fe in Absorption mittels
TEY gemessen wurden [11]. Wie erwartet, zeigt also der XMLD eine wesentlich stärkere
Abhängigkeit von der Ausrichtung des E-Feldes zu den Kristallachsen als T-MOKE.
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Ein deutlicher Nachteil der hier verwendeten Messgeometrie ist das schlechte Signal-zu-Rausch-
Verhältnis, welches auf das geringe Reﬂexionsvermögen der Probe an den Fe 2p-Kanten für
nahezu senkrechten Einfall zurückzuführen ist. Um diesen Nachteil zu umgehen, wurde für
die nachfolgend vorgestellten Messungen eine alternative Geometrie bei streifendem Einfall
(θ = 20◦) gewählt. Um die für die XMLD-Messungen notwendige gut deﬁnierte Orientierung
von E-Feld und Kristallachsen beizubehalten, wurde s-polarisiertes Licht genutzt. Dadurch
liegt der E-Feld-Vektor des Lichts für alle Einfallswinkel immer in der Probenoberﬂäche und
kann somit über die azimutale Drehung der Probe parallel zur 〈100〉- und 〈110〉-Richtung
eingestellt werden.
Die nun folgenden Messungen in der soeben beschriebenen Geometrie wurden mit dem BESSY-
Polarimeter [119] (siehe Kap. 3.3) an der Undulator-Beamline UE56-2 PGM2 [113] am Berliner
Elektronensynchrotron BESSY II durchgeführt. Für diese Messungen wurde die 5 nm Fe-Probe
gewählt. Diese Probe wurde gewählt,da sie zum Zeitpunkt der Messungen im Vergleich zu den
anderen Proben die geringste Zeit der Atmosphäre ausgesetzt war. Eine Oxidation der Probe
konnte durch eine EDX-Analyse ausgeschlossen werden (siehe Kap. 3.6.1).
Abbildung 4.19: Reﬂexionsvermögen (oben) und XMLD-Asymmetrie (unten) der 5 nm Fe-
Probe an den 2p-Kanten bei einem Einfallswinkel von θ = 20◦. Das E-Feld des einfallenden
s-polarisierten Lichts liegt parallel zur magnetisch leichten <100>-Richtung des Kristalls.
Abbildung 4.19 zeigt das Reﬂexionsspektrum für senkrechte und parallele Magnetisierung
zum E-Feld (oben) und die daraus berechnete XMLD-Asymmetrie (unten). Die 2p3/2- und
die 2p1/2-Kante des Fe sind deutlich zu erkennen. Das E-Feld des Lichts liegt parallel zur ma-
gnetisch leichten 〈100〉-Achse. Das XMLD-Spektrum zeigt deutliche Strukturen und besteht
an der 2p3/2-Kante aus einem großen Peak bei 706,75 eV welcher umgeben ist von zwei klei-
neren Strukturen bei ca. 705 eV und 710 eV und an der 2p1/2-Kante aus einer Doppelstruktur
mit einem Minimum bei 717,75 eV und einem Maximum bei 719,25 eV. Diese Strukturen an
den beiden 2p-Kanten können, wie später gezeigt werden wird, direkt in Verbindung mit der
elektronischen Struktur der Rumpfzustände gebracht werden. Neben der deutlichen Trennung
der Strukturen für die 2p3/2-Kante und die 2p1/2-Kante fällt im Vergleich mit den XMLD-
Spektren an den 3p-Kanten zudem auf, dass sich die absoluten Werte der XMLD-Asymmetrie
an den 2p-Kanten im Bereich einiger Prozent bewegen, während die Werte an den 3p-Kanten
nur einige zehntel Prozent erreicht haben.
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Abbildung 4.20: XMLD-Asymmetrie für die
5 nm Fe-Probe für verschiedene Ausrichtungen
des E-Feldes parallel zur Probenoberﬂäche.
Abbildung 4.21: XMLD-Asymmetrie in Ab-
hängigkeit des Winkels zwischen magnetisch
leichter 〈100〉-Achse und dem E-Feld-Vektor
des Lichts bei 719,3 eV und θ = 20◦ Einfalls-
winkel für s-polarisiertes Licht.
In Abbildung 4.20 sind analog zu den Messungen an den Fe 3p-Kanten XMLD-Spektren
für verschiedene Kristallorientierungen aufgetragen. Das obere Spektrum zeigt die XMLD-
Asymmetrie für die Ausrichtung des E-Feldes parallel zur magnetisch leichten <100>-Richtung
(ϕ=0◦), das untere Spektrum die XMLD-Asymmetrie für die Ausrichtung des E-Feldes paral-
lel zur magnetisch mittelschweren <110>-Richtung (ϕ=45◦) des Kristalls. Die anderen beiden
Spektren zeigen Zwischenpositionen. Wie erwartet, unterscheiden sich die XMLD-Spektren für
ϕ=0◦ und ϕ=45◦ deutlich. Die Doppelstruktur an der Fe 2p1/2-Kante bei etwa 718 eV wech-
selt das Vorzeichen, während an der Fe 2p3/2-Kante der zuvor beschriebene Hauptpeak bei
706,75 eV auf etwa 8% anwächst. Der kleine Peak an der niederenergetischen Seite des Haupt-
peaks wechselt ebenfalls das Vorzeichen und an der höherenergetischen Seite bildet sich eine
Schulter aus. Zudem unterscheiden sich die XMLD-Spektren an den 2p-Kanten in einem wei-
teren Punkt von denen an den 3p-Kanten. Während an den 3p-Kanten alle Hauptstrukturen
ihr Vorzeichen wechseln, wenn der Kristall von der 〈100〉- in die 〈110〉-Richtung gedreht wird,
bleibt an der 2p-Kante das Vorzeichen des Peaks bei 706,75 eV erhalten. Dies widerspricht den
theoretischen Vorhersagen, wie später in Kap. 4.6 noch genauer erläutert wird.
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Ebenso wie für die 3p-Kanten zeigt sich im XMLD-Signal an den 2p-Kanten die Kristall-
symmetrie. Dies ist in Abb. 4.21 gezeigt. Ähnlich wie für die Messung an der 3p-Kante der
30 nm Fe-Schicht ist deutlich die vierzählige Symmetrie zu erkennen. Die leichten Abweichun-
gen der Maxima und Minima der Kurve von den Positionen ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ (und den
entsprechenden weiteren Werten bei vierzähliger Symmetrie) ist auf eine nicht ideal einge-
stellte Winkelposition der Probe zurückzuführen. Die Abweichung von 1,2◦ liegt innerhalb
der Genauigkeit, mit der der Probenwinkel eingestellt werden kann und hat keine signiﬁkan-
ten Auswirkungen auf die gemessenen XMLD-Spektren. Die scheinbare Drehung der in Abb.
4.21 dargestellten Messkurve um 45◦ gegenüber der Messkurve an der 3p-Kante (Abb. 4.14)
kommt dadurch zustande, dass die Messung für die 2p-Kanten für eine Energie durchgeführt
wurde, an der die XMLD-Asymmetrie bei ϕ = 0◦ ein Maximum hat, wohingegen an der
3p-Kante eine Energie gewählt wurde, bei welcher für ϕ = 0◦ ein Minimum vorliegt.
Bemerkenswert dieser bei θ = 20◦ in Reﬂexion gemessenen XMLD-Spektren sind die absoluten
Werte der XMLD-Asymmetrie im Vergleich mit Messungen in Absorption. Die Maximalwerte
des XMLD-Signals übertreﬀen die in Absorption gemessenen Werte an Fe [11] um fast eine
Größenordnung. Die Messungen an der 30 nm Probe, welche zu Beginn dieses Kapitels gezeigt
wurden (Abb. 4.18), erreichen allerdings ebenfalls nur maximale Asymmetriewerte von etwa
1,5%. Erwartet wird die stärkste XMLD-Asymmetrie jedoch für senkrechten Lichteinfall [77].
Diese Abweichung gibt Anlass für eine systematische Untersuchung der Winkelabhängigkeit
der XMLD-Asymmetrie in Reﬂexion. Dies ist jedoch nicht mehr Teil der vorliegenden Arbeit.
Im nächsten Kapitel wird gezeigt werden, dass eine mögliche Erklärung für diese Abweichung
Interferenzeﬀekte sein können.
4.6 Vergleich mit ab initio Rechnungen
Die in den vorangegangenen Kapiteln experimentell ermittelten Spektren geben bereits einen
guten Überblick über die Auswirkungen der Kristallorientierung auf magneto-optische Eﬀekte.
Eine analytische Beschreibung der Eﬀekte, sowie der zugrundeliegenden Physik, erfordert
jedoch eine tiefergehende Betrachtung. In diesem Kapitel wird sowohl ein Vergleich von ab
initio Rechnungen (siehe Kap. 2.4) mit den experimentellen Spektren diskutiert, als auch
Einﬂüsse der Rumpfzustände und des Leitungsbandes auf die Messungen beleuchtet. Für die
ab initio Berechnung der magneto-optischen Eﬀekte und der elektronischen Struktur wurden
die in Kap 2.4 beschriebenen Methoden verwendet. Im Folgenden werden die 3p- und die
2p-Kanten wieder getrennt betrachtet.
4.6.1 Fe 3p-Kanten
Betrachtung der elektronischen Struktur
Zuerst werden die den Schwerpunkt dieser Arbeit bildenden 3p-Kanten betrachtet und ein
Blick auf die berechnete elektronische Struktur geworfen, welche den magneto-optischen Be-
rechnungen zugrunde liegt. Abbildung 4.22 zeigt die berechnete Zustandsdichte (DOS) der Fe
3p-Niveaus [142]. Die Zustände sind durch die Spin-Orbit- und die Austauschwechselwirkung
in sechs Zustände unterschiedlicher Quantenzahlen aufgespalten. Für die spätere Betrachtung
der Übergänge ist vor allem der Gesamtdrehimpuls mj der einzelnen Zustände interessant,
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Abbildung 4.22: Ab initio berechnete Zustandsdichte der mj aufgespaltenen Fe 3p-Zustände
[142].
da anhand dessen die über die Auswahlregeln deﬁnierten möglichen Übergänge bestimmt
werden (siehe Abb. 2.4). Klar zu erkennen ist, dass die 3p1/2- und die 3p3/2-Zustände zum
Einen sehr eng beieinander liegen und zum Anderen vermischen. Dies erschwert eine kla-
re Zuordnung der Übergänge. Der Abstand der 3p1/2- und der 3p3/2-Schwerpunkte, also die
Spin-Bahn-Aufspaltung, beträgt etwa 3 eV, die Aufspaltung der Zustände an den beiden 3p-
Kanten selbst, also die Austauschaufspaltung, beträgt in etwa 0,4  0,5 eV. Eine Ausnahme
bildet der 3p3/2-Zustand mit mj = +3/2. Der energetische Abstand dieses Zustands zu den
anderen 3p3/2-Zuständen beträgt über 1,6 eV.
Die Zustände in Abb. 4.22 sind aufgeteilt in spin up und spin down. Eine Auﬀälligkeit ist die
nicht verschwindende Zustandsdichte der 3p3/2 mj = −3/2 und 3p1/2 mj = −1/2 Zustände
für spin up und der 3p3/2 mj = +3/2 und 3p1/2 mj = +1/2 für spin down. Da sich der
3p3/2-Zustand mit mj = −3/2 aus der Drehimpulsquantenzahl l = −1 und der Spinquanten-
zahl s = −1/2 bildet, müsste dieser in der Darstellung der spin up Zustände verschwinden.
Die eben genannten Zustände sind durch gestrichelte Linien dargestellt. Eine nähere Betrach-
tung dieses scheinbaren Deﬁzits hat ergeben, dass sich die nicht korrekte Wiedergabe der
spin-projizierten 3p-Zustandsdichte mit großer Wahrscheinlichkeit auf die graphische Darstel-
lung beschränkt [98] und die Rechnungen hierdurch unbeeinﬂusst sind. Zudem werden nicht
erlaubte Übergänge durch die Übergangsmatrixelemente ausgeschlossen.
Es wird später gezeigt werden, dass die ab initio berechneten XMLD-Spektren, welche auf
den möglichen p → d Übergängen beruhen das Experiment gut reproduzieren. Dies ist ein
weiteres starkes Indiz dafür, dass die ab initio Rechnungen, insbesondere die Berechnung der
möglichen elektronischen Übergänge (vgl. Kap 2.2.1 und 2.4), hierdurch nicht beeinträchtigt
sind. Die in Abb. 4.22 gezeigten Bindungsenergien der 3p-Zustände wurden um 1 eV zu höheren
Energien hin verschoben. Der Wert 1 eV ergibt sich aus Vergleichen der berechneten mit den
experimentellen Spektren. Eine energetische Verschiebung der Spektren ist üblich und spiegelt
die Problematik von ab initio Rechnungen mit dem LSDA-Ansatz wieder, die Absolutwerte
der Bindungsenergien nicht völlig korrekt wiederzugeben.
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Abbildung 4.23: Ab initio berechnete Zustandsdichte des Leitungsbandes aufgeteilt in Beiträge
der 4s- und 4p-Zustände und der eg und t2g 3d-Zustände [142].
Um später die Strukturen in den Spektren den entsprechenden Übergängen zuordnen zu kön-
nen, muss auch die Zustandsdichte des Leitungsbandes bekannt sein, welche in Abbildung 4.23
dargestellt ist. Berechnet wurden die Beiträge der 3d-, 4p- und 4s-Zustände [142]. Weiterhin
ist die Zustandsdichte, welche über die gesamte Brillouinzone integriert wurde, aufgeteilt in
Majoritäts-Spin (spin up) und Minoritäts-Spin (spin down). Die 4p-Zustände sind für Dipol-
übergänge aus den 3p-Niveaus verboten und werden nicht weiter betrachtet. 3p → 4s Über-
gänge sind zwar erlaubt, allerdings haben die Beiträge der 4s-Zustände im Vergleich zu den
3d-Zuständen eine vernachlässigbar geringe Dichte, so dass im Folgenden nur die 3d-Zustände
betrachtet werden. Diese sind in Abb. 4.23 in eg- und t2g-Zustände (vgl. Abb. 2.11) aufgeteilt
dargestellt.
Vergleich der spektralen Strukturen
Der Vergleich der ab initio Rechnungen mit den experimentellen Ergebnissen erfolgt in drei
Schritten. Zuerst werden die energetischen Positionen in den Reﬂexionsspektren ohne Diﬀe-
renzierung der magnetischen Strukturen betrachtet. Danach werden die starken, linear mit
der Magnetisierung skalierenden Eﬀekte T-MOKE und L-MOKE betrachtet und zum Schluss
der schwächer ausfallende, quadratisch in M skalierende XMLD. Abb. 4.24 zeigt die Reﬂexi-
onsspektren der Fe-Proben. Obwohl sich die Spektren in ihrer Intensität und ihrem Verlauf
unterscheiden, sind deutliche Strukturen bei etwa 52 eV und 54,5 eV zu sehen. Ein Vergleich
mit den in Abb. 4.24 als blaue vertikale Linien eingetragenen Positionen der 3p-Zustände zeigt,
dass diese genau an den Positionen der experimentellen Strukturen liegen. Somit kann die ers-
te Struktur bei 52 eV den Übergängen aus den 3p3/2-Zuständen zugeordnet werden, während
die Struktur bei etwa 54,5 eV hauptsächlich den Übergängen aus den 3p1/2-Zuständen zuzu-
ordnen ist.
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Abbildung 4.24: Vergleich der Positionen der 3p-DOS mit den Reﬂexionsspektren.
Hierauf aufbauend werden nun zuerst die starken magneto-optischen Eﬀekte, nämlich T-
MOKE und die Kerr-Drehung des L-MOKE betrachtet und mit ab initio gerechneten Spektren
[142] verglichen. Die Abbildungen 4.25 und 4.26 zeigen diese Spektren im Vergleich. Sowohl
die Kerr-Drehung als auch die T-MOKE-Asymmetrie sind gut durch die Rechnungen repro-
duzierbar. Zu beachten ist, dass für den Vergleich ein T-MOKE-Spektrum gewählt wurde,
welches gemessen bei θ = 85◦ simultan mit den XMLD-Spektren aufgenommen wurde.
Abbildung 4.25: Vergleich der experimen-
tellen Kerr-Drehung mit ab initio Rechnun-
gen [142]. (Details siehe Text)
Abbildung 4.26: Vergleich der experimentel-
len T-MOKE-Spektren mit ab initio Rechnun-
gen [142]. (Details siehe Text)
In beiden Abbildungen sind jeweils die Spektren für die magnetisch leichte 〈100〉-Richtung
(ϕ = 0◦) und für die magnetisch mittelschwere 〈110〉-Richtung (ϕ = 45◦) dargestellt. Neben
der guten Übereinstimmung des spektralen Verlaufs der T-MOKE- und L-MOKE-Spektren
ist in den ab initio Rechnungen in Übereinstimmung zum Experiment ebenfalls nahezu keine
Abhängigkeit der Spektren von der Orientierung der Kristallachsen zu E und M zu erken-
nen. Für die ab initio Spektren wurde eine empirisch ermittelte Linienverbreiterung von 2 eV
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verwendet (vgl. Kap. 2.4). Für die Reﬂexionsspektren konnten bereits die Strukturen im Spek-
trum der 3p1/2- und der 3p3/2-Kante zugeordnet werden. Dies ist auch für die T-MOKE- und
L-MOKE-Spektren möglich. Die experimentellen T-MOKE- und L-MOKE-Spektren weisen
jeweils zwei markante Strukturen bei etwa 52 eV und 55 eV auf. Diese liegen an den berech-
neten Positionen der 3p-Zustände. Die Abhängigkeit von der Kristallrichtung ist, so wie im
Experiment sehr schwach ausgeprägt. Die Vertrauenswürdigkeit der ab initio Rechnungen ist
also gegeben. Im Folgenden werden nun die in dieser Arbeit erstmalig an den 3p-Kanten von
einkristallinem Fe gemessenen XMLD-Spektren mit ab initio gerechneten Spektren verglichen.
Abbildung 4.27: Experimentelle und ab initio gerechnete [142] XMLD-Spektren der 30 nm Fe-
Probe
Die experimentellen XMLD-Spektren (Symbole in Abb. 4.27) zeigen einen weitaus komple-
xeren Verlauf als das T-MOKE-Spektrum oder das Kerr-Spektrum des L-MOKE, wodurch
sie sich als hervorragendes Werkzeug zur Untersuchung des Einﬂusses der Kristallanisotropie
qualiﬁzieren. Trotz des komplexeren Verlaufs reproduzieren die ab initio gerechneten Spek-
tren (rote Linien in Abb. 4.27 [142]) die experimentellen Spektren ebenfalls sehr gut. Für die
magnetisch leichte 〈100〉-Achse weicht das theoretische Spektrum zwar etwas vom Experiment
ab, die Positionen der Strukturen ﬁnden sich aber bei nahezu den gleichen Energien wieder
wie im experimentellen Spektrum. Die Abweichung ist für ϕ = 15◦ noch etwas größer. Dies
ist aber dadurch zu erklären, dass die winkelabhängige Änderung des XMLD hier sehr groß
ist (vgl. Abb. 4.14), wodurch bereits kleine Justagefehler einen großen Einﬂuss auf den spek-
tralen Verlauf haben. Für ϕ = 30◦ ist die Übereinstimmung von Experiment und Rechnung
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wieder deutlich besser und für die magnetisch mittelschwere 〈110〉-Achse (ϕ = 45◦) reprodu-
ziert die ab initio Rechnung das experimentelle Spektrum fast vollständig. Wie schon für die
L-MOKE- und T-MOKE-Spektren gezeigt wurde, weisen auch die experimentellen XMLD-
Spektren Strukturen an den Energien der berechneten 3p-Zustände auf (blaue vertikale Linien
in Abb. 4.27). Dies zeigt, dass die relativistischen ab initio Rechnungen unter Berücksichti-
gung der ähnlich starken Spin-Bahn- und Austauschaufspaltung an den 3p-Kanten für Fe eine
adäquate Beschreibung der elektronischen Zustände in Fe liefert.
Zuordnung von spektralen Strukturen und elektronischen Übergängen
Im Folgenden soll der Ursprung der Strukturen in den XMLD-Spektren (Abb. 4.27) erarbei-
tet werden, d.h. eine Zuordnung von elektronischen Übergängen und den Strukturen in den
XMLD-Spektren erfolgen. Dazu wird zunächst eine Übersicht der für die XMLD-Strukturen
relevanten Übergänge erstellt. Die Strukturen in den XMLD-Spektren ergeben sich aus der
Diﬀerenz der Reﬂexionsspektren für parallele bzw. senkrechte Ausrichtung von der Proben-
magnetisierung zum E-Feld des Lichts. Daher müssen zuerst die einfachen Anregungsspektren
der Übergänge aus den 3p- in die 3d-Zustände betrachtet werden. Diese lassen sich aus der
berechneten Energie unter Berücksichtigung der Auswahlregeln ablesen.
Abbildung 4.28: Zustandsdichte der 3d-Zustände aufgespalten nach der Gesamtdrehimpuls-
quantenzahl mj [142]. (Details siehe Text)
Die möglichen p → d Übergänge hängen sowohl von der Gesamtdrehimpulsquantenzahl mj
der 3p-Zustände als auch vom mj der unbesetzten 3d-Zustände ab. Um die am XMLD betei-
ligten Übergänge zu identiﬁzieren, sind daher in Abbildung 4.28 die 3d-Zustände aufgeteilt
nach ihrem Gesamtdrehimpuls mj dargestellt. Da eine Zuordnung aller Übergänge per Hand
schwierig ist, weil die Leitungsbandzustände sich über einen Energiebereich von etwa 2,5 eV
87
erstrecken, sollen hier nur zwei markante Bereiche in der DOS des Leitungsbands betrachtet
werden. Dies sind die Zustände direkt an der Fermi-Kante (Markierung I in Abb. 4.28) und
die Zustände etwa 1,7 eV oberhalb der Fermi-Kante, wo ein Bereich mit sehr großer Zustands-
dichte vorliegt (Markierung II in Abb. 4.28).
Der Übersicht halber werden die möglichen Übergänge aus den Rumpfzuständen eingegrenzt.
Eine Betrachtung der Zustandsdichte der 3p-Rumpfniveaus (Abb. 4.22) zeigt, dass für eine
Photonenenergie geringer als etwa 54 eV nur Übergänge aus den drei energetisch am schwächs-
ten gebundenen 3p-Zuständen ins Leitungsband in Frage kommen. Erst für größere Energien
sind nach und nach Übergänge aus den tiefer gelegenen Zuständen ins Leitungsband möglich,
da zuvor die Photonenenergie für eine Anregung aus diesen Zuständen nicht ausreicht.
Bevor nun versucht werden kann, die Übergänge zuzuordnen, muss noch die Spinpolarisation
und die Gesamtdrehimpulsquantenzahl mj der Leitungsbandzustände betrachtet werden. Wie
aus den Abbildungen 4.23 und 4.28 ersichtlich ist, sind die Zustände in der Nähe der Fermi-
Kante hauptsächlich spin up Zustände mit t2g-Charakter, die nach Abb. 4.28 vorwiegend ein
mj von +3/2, −1/2, +5/2 und −3/2 haben. Das Maximum etwa 1,7 eV oberhalb der Fermi-
Kante umfasst spin down Zustände mit eg-Charakter. Diese haben hauptsächlich ein mj von
−5/2, −1/2 und +3/2.
Zunächst werden nun die Übergänge in die spin up Zustände mit t2g-Charakter an der Fermi-
Kante betrachtet. Die 3d-Zustände mit der höchsten Zustandsdichte haben ein mj von +3/2,
−1/2, +5/2 und −3/2. Die drei spin up 3p-Zustände haben einmj von −3/2, −1/2, +1/2. Un-
ter Berücksichtigung der Auswahlregeln (Gl. 2.31a bis 2.31c) ergeben sich folgende Übergänge
(siehe Abb. 4.29):
Abbildung 4.29: Schematische Darstellung der p → d Übergänge in die 3d-Zustände größter
Dichte an den in Abb. 4.28 markierten Energien. (Details siehe Text)
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Für parallel zum E-Feld ausgerichtete Magnetisierung (∆m = 0) sind Übergänge aus den
3p-Zuständen mit mj = −3/2 und mj = −1/2 möglich. Diese können in die 3d-Zustände
mit ebenfalls mj = −3/2 und mj = −1/2 angeregt werden. Für spin up Elektronen sollten
jedoch keine Übergänge aus dem 3p-Zustand mit mj = −3/2 existieren. Dieser Zustand
spielt also keine Rolle und ist in Abb. 4.29 entsprechend markiert. Es bleibt daher nur der
Übergang aus dem 3p-Zustand mitmj = −1/2. Für eine senkrechte Ausrichtung vonM und E
(∆m = ±1) sind insgesamt drei Übergänge aus den 3p-Zuständen in die 3d-Zustände erlaubt.
Die Elektronen werden hierbei von den 3p-Zuständen mit mj = −1/2 und mj = +1/2 in die
3d-Zustände mit mj = −3/2, mj = −1/2 und mj = +3/2 angeregt.
Für das Maximum in der Zustandsdichte 1,7 eV oberhalb der Fermi-Kante (Markierung II)
soll nun eine analoge Überlegung durchgeführt werden. Hier existieren vorwiegend 3d-Zustände
mit einemmj von −5/2, −1/2, +3/2. Die drei relevanten spin down 3p-Zustände haben einmj
von −1/2, +1/2, +3/2. Für ∆m = 0 sind Übergänge aus den 3p-Zuständen mit mj = −1/2
und mj = +3/2 möglich, wobei der mj = +3/2-Rumpfzustand bei der Anregung in die spin
down Zustände des 3d-Bandes aus den weiter oben genannten Gründen nicht beiträgt. Die
Übergänge für ∆m = ±1 können nur aus dem 3p-Zuständen mit mj = +1/2 in die zwei
3d-Zustände mit mj = −1/2 und mj = +3/2 erfolgen.
Abbildung 4.30: Oben: Übergänge aus den 3p- in die 3d-Zustände. Mitte: Diﬀerenz zur Bildung
des XMLD-Signals. Unten: Vergleich des Modells mit dem Experiment. (Details siehe Text)
Nun werden die Übergänge, welche für die gleiche Photonenenergie auftreten, jeweils zusam-
mengefasst (Markierungen 1, 2, 3 und 4 in Abb. 4.29). Um eine Übersicht über die einzelnen
Übergänge zu erhalten, sind diese an den Positionen der jeweiligen Anregungsenergien im obe-
ren Teil von Abb. 4.30 eingetragen. Um die Linienverbreiterung zu berücksichtigen, sind die
Übergänge als Lorentzkurven dargestellt. Die Höhe und die Breite der Lorentzkurven wurden
aus der Zustandsdichte der an den jeweiligen Übergängen beteiligten 3p- und 3d-Zustände und
deren Halbwertsbreite abgeschätzt (siehe Abb. 4.22 und 4.28). Für eine quantitative Bestim-
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mung der einzelnen Übergangswahrscheinlichkeiten müssen streng genommen die Übergangs-
matrixelemente herangezogen werden (vgl. Kap. 2.2.1). Auf eine quantitative Betrachtung
wird an dieser Stelle jedoch verzichtet, da bereits zuvor einige Näherungen gemacht wurden,
wie z.B. die Beschränkung der beteiligten 3p-Zustände. Vielmehr soll hier eine qualitative Be-
trachtung der Spektren erfolgen. Im Folgenden wird gezeigt, dass das hier verwendete Modell
bereits zu einer guten Übereinstimmung mit dem experimentellen XMLD-Spektrum führt und
auch weiterführende Überlegungen bezüglich der kristallinen Anisotropie zulässt.
Die Peaks für die einzelnen Übergänge (oben in Abb. 4.30) sind farblich aufgeteilt in Übergän-
ge mit der Auswahlregel ∆m = 0 (Blau) und ∆m = ±1 (Grün). Um nun aus den einzelnen
Übergängen ein XMLD-Spektrum zu generieren, muss die Diﬀerenz aus der Summe aller
Übergänge mit der Auswahlregel ∆m = 0 und der Summe aller Übergänge mit der Aus-
wahlregel ∆m = ±1 gebildet werden (siehe Kap. 2.2.5). Diese ist im mittleren Teil von Abb.
4.30 dargestellt. Das aus der Diﬀerenz der per Hand ermittelten Übergänge gebildete XMLD-
Spektrum, im Folgenden Modellspektrum genannt, weist bereits deutliche Ähnlichkeit mit
den experimentell ermittelten XMLD-Spektren aus Abb. 4.27 auf. Im unteren Teil von Abb.
4.30 ist schließlich das XMLD-Modellspektrum im direkten Vergleich mit dem Experiment zu
sehen. Das gezeigte experimentelle Spektrum ist als Mittelwert aus den XMLD-Spektren für
die Kristallrichtungen ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ gebildet worden. Dies ist für den Vergleich nötig,
da das Modellspektrum aus den Übergängen für die über alle Kristallrichtungen aufsummier-
te Zustandsdichte gebildet wurde. Das Modellspektrum wurde zudem weiter geglättet, um
eine zusätzliche Verbreiterung zu berücksichtigen, da für die Übergänge (oben in Abb. 4.30)
nur die Halbwertsbreite der 3p- und 3d-Zustandsdichte angenommen wurde und mögliche
weitere zur Verbreiterung beitragende Eﬀekte in diesem Modell unberücksichtigt blieben. Es
ist bemerkenswert, dass das Modell das experimentelle Spektrum nahezu perfekt nachbildet.
Erst ab etwa 54 eV weicht das Modellspektrum vom experimentellen Spektrum ab. Dies ist
auch zu erwarten, da hier weitere Übergänge aus den drei energetisch stärker gebundenen
3p-Zuständen beitragen, welche im Modell der Übersicht halber nicht berücksichtigt wurden.
Die bisherigen Überlegungen haben die magnetokristalline Anisotropie außer Acht gelassen.
Um eine Zuordnung der Übergänge für die jeweiligen Kristallrichtungen durchführen zu kön-
nen, muss die Zustandsdichte des Leitungsbandes projiziert auf die jeweilige Kristallrichtung
berechnet werden. Zudem müssen die einzelnen Übergangswahrscheinlichkeiten exakt berück-
sichtigt werden. Die Berechnung der auf die Kristallrichtungen projizierten DOS ist jedoch
sehr aufwändig [98] und konnte im Rahmen dieser Arbeit noch nicht umgesetzt werden. Trotz-
dem kann mit der nachfolgenden Überlegung der Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie
auf den XMLD qualitativ in das hier vorgestellte Modell einﬂießen:
Die Abhängigkeit des XMLD von der Kristallrichtung ist bedingt durch die unterschiedliche
Verteilung der eg- und t2g-Zustände im Leitungsband. Für unterschiedliche Verteilung der eg-
und t2g-Zustände entlang verschiedener Kristallrichtungen ändert sich die Stärke der einzel-
nen Übergänge. Dies entspricht einer Änderung in der Höhe und Breite der Lorentzkurven aus
Abb. 4.30 (oben). Eine solche Veränderung in der Gewichtung der Lorentzkurven hat direkten
Einﬂuss auf das aus den Übergängen gebildete Diﬀerenzspektrum, also den XMLD, wodurch
sich für unterschiedliche Kristallrichtungen verschiedene Spektren ergeben.
An dem Modell lässt sich zudem noch ein weiterer wichtiger Punkt des XMLD erörtern, näm-
lich die Bedeutung der Austauschaufspaltung der Rumpfzustände. Die Austauschaufspaltung
∆ex der 3p-Zustände ist im oberen Teil von Abb. 4.30 eingezeichnet. Für eine verschwindende
Austauschaufspaltung befänden sich die Übergänge 1 & 2, sowie 3 & 4 jeweils an der gleichen
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energetischen Position. Je nach Gewichtung der einzelnen Übergänge heben sich diese bei
der Diﬀerenzbildung gegenseitig auf, so dass das XMLD-Spektrum verschwindet. Dies ist in
Übereinstimmung mit der Theorie von Kune² und Oppeneer [65; 78; 109] (siehe auch Kap.
2.4 und Gl. 2.44).
Für einen qualitativen Vergleich des Modells mit dem Experiment sollen nun die einzelnen
Peaks in den XMLD-Spektren näher betrachtet werden. Um die Positionen der Übergänge
in den experimentellen XMLD-Spektren bestimmen zu können, wurden diese, wie auch im
Modell, vereinfacht als Überlagerung mehrerer Lorentzkurven angenommen. Diesem Ansatz
liegt die Idee zugrunde, dass die resonanten 3p → 3d Übergänge in den Reﬂexionsspektren
durch die Lebensdauer der Zustände Lorentz-verbreitert sind. Demzufolge kann der resonante
Anteil des Reﬂexionsspektrums durch eine Überlagerung von Lorentzfunktionen angepasst
werden. Die Anpassung der einzelnen Reﬂexionsspektren erwies sich jedoch als schwierig, da
der nicht-resonante Untergrund die Anpassung sehr stark beeinﬂusst. Daher wurde ein ande-
res Vorgehen gewählt, bei dem ausgenutzt wird, dass das XMLD-Spektrum aus der Diﬀerenz
zweier Reﬂexionsspektren gebildet wird. Der nichtresonante Anteil, welcher bei der Anpas-
sung der Reﬂexionsspektren problematisch war, wird hierbei eliminiert. Der verbleibende, von
der Magnetisierung abhängige resonanten Anteil der Spektren kann, wie auch im Modell, als
Diﬀerenz von Lorentzkurven gesehen werden. Da die Diﬀerenz aus zwei Lorentzkurven wieder-
um eine Lorentzkurve ist, kann auch das XMLD-Spektrum selbst direkt durch Lorentzkurven
angenähert werden. Die Normierung bei Bildung der Asymmetrie (siehe Gl. 2.41) hat auf die
Positionen der Peaks einen vernachlässigbar geringen Einﬂuss. Bei diesem Verfahren hat sich
empirisch gezeigt, dass ein Ansatz mit sechs Kurven das beste Ergebnis liefert. Es soll aber
noch einmal betont werden, dass dies nur eine Näherung ist, um die Positionen der Übergänge
besser bestimmen zu können.
Abbildung 4.31: Experimentell ermittelte XMLD-Spektren und Anpassung durch Lorentzkur-
ven. (Details siehe Text)
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In Abbildung 4.31 sind die experimentellen XMLD-Spektren (schwarze Symbole) für die ma-
gnetisch leichte (E || <100>) und die magnetisch mittelschwere (E || <110>) Richtung des
30 nm Fe-Kristalls aufgetragen. Die jeweils rote durchgezogene Linie zeigt die Anpassung der
experimentellen Spektren als Überlagerung aus sechs separaten Lorentzkurven (gestrichelte
Linien). Der Vorteil der Anpassung der Spektren durch Lorentzkurven wird bei Betrachtung
des XMLD-Spektrums für ϕ = 45◦ ersichtlich. Die Reproduktion des Spektrums durch die
Lorentz-Anpassung zeigt, dass es einen Übergang bei 51,7 eV geben muss. Ohne diesen ist das
experimentelle Spektrum nicht reproduzierbar. Ein Peak ist in den experimentellen Spektren
aber nur für ϕ = 0◦ zu erkennen, für das Spektrum bei ϕ = 45◦ verschwindet dieser scheinbar,
bedingt durch die Überlagerung der anderen Peaks. Würden die Positionen der Strukturen
alleinig aus den experimentellen Spektren abgelesen werden, würde dieser erste Peak nicht
auﬀallen. Erst die Anpassung durch Lorentzkurven macht diesen Peak sichtbar.
ϕ=0◦ ϕ=45◦
Peak-Nr. Experiment ab initio Experiment ab initio 3p-DOS
1 51,7 eV - 51,6 eV - 51,6 eV
2 52,2 eV 52,3 eV 52,2 eV 52,2 eV 52,0 eV
3 53,7 eV 53,6 eV 54,0 eV 53,6 eV 52,5 eV
4 54,5 eV 55,0 eV 54,5 eV 55,1 eV 54,1 eV
5 55,9 eV 56,1 eV 55,1 eV 56,2 eV 54,8 eV
6 60,2 eV - 59,1 eV 57,1 eV 55,3 eV
Tabelle 4.2: Positionen der einzelnen XMLD-Strukturen aus der Lorentz-Anpassung und aus
den ab initio Rechnungen, sowie die Positionen der 3p-Zustände.
Die so ermittelten Positionen der in Abb. 4.31 markierten Peaks und der Strukturen der ab in-
itio Spektren aus Abb. 4.27 sind in Tabelle 4.2 in den Spalten 2  5 aufgetragen. Die Positionen
der Strukturen aus den ab initio berechneten Spektren wurden ohne eine Lorentzanpassung
direkt abgelesen und dienen hier nur dem groben Vergleich. Das Hauptaugenmerk soll auf den
Positionen der experimentell ermittelten Strukturen liegen. Es fällt direkt auf, dass die Posi-
tionen der ersten vier Peaks für beide Kristallrichtungen fast gleich sind. Die Positionen der
Peaks 5 und 6 weichen leicht voneinander ab, da die Spektren in diesem Bereich keine scharfen
Strukturen mehr aufweisen, was eine exakte Bestimmung der Positionen erschwert. Dass die
ersten vier gut ausgebildeten Peaks an nahezu den gleichen Positionen liegen, ist in Überein-
stimmung mit vorherigen Überlegungen wonach die Unterschiede in den XMLD-Spektren auf
die kristallrichtungsbedingten Unterschiede der eg- und t2g-Zustände zurückgeführt werden
können.
In der letzten Spalte aus Tabelle 4.2 sind zum Vergleich die Positionen der berechneten 3p-
Niveaus eingetragen. Diese können nicht direkt mit den Positionen der Peaks verglichen wer-
den, sondern dienen dem Vergleich der energetischen Abstände. Im Modell wurde gezeigt,
dass für die ersten 4 Peaks hauptsächlich Übergänge aus den ersten drei 3p-Zuständen bei-
tragen und dass sich deren Austauschaufspaltung in den Abständen der Peaks 1 & 2, sowie
3 & 4 im experimentellen Spektrum widerspiegelt. Genau dies ist zu beobachten, sowohl der
energetische Abstand der ersten beiden Peaks sowie der Peaks 3 & 4 entspricht in etwa der
Austauschaufspaltung von ca. 0,5 eV.
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Als Zwischenergebnis lässt sich festhalten, dass die im Vergleich zu den T-MOKE- und
L-MOKE-Spektren stark strukturierten XMLD-Spektren eine deutlich weitergehende Inter-
pretation der Zuordnung der spektralen Strukturen zu den elektronischen Übergängen an den
3p-Kanten möglich machen. Dabei ﬁnden sich Strukturen im Spektrum wieder, welche in ih-
rer energetischen Diﬀerenz direkt der Austauschaufspaltung der Rumpfzustände zugeordnet
werden können.
Neben den oben beschriebenen Hauptstrukturen im XMLD-Spektrum gibt es, wie in Kapitel
4.4 erwähnt, noch eine weitere Doppelstruktur bei etwa 60 eV (siehe Abb. 4.17). Zum Ab-
schluss dieses Kapitels soll auch diese nun näher betrachtet werden. Die händische Zuordnung
der elektronischen Übergänge zu den Strukturen im XMLD-Spektrum wird mit zunehmender
Energie schwieriger, da immer mehr mögliche Übergänge hinzukommen. Die Strukturen bei
60 eV liegen jedoch so weit oberhalb der Fermi-Kante, dass neue Überlegungen zu deren Ur-
sprung gemacht werden können. Die experimentellen Spektren in Abb. 4.17 zeigen für beide
Kristallrichtungen eine ansteigende Flanke von 59,0 eV bis 60,2 eV, mit einem Hub von etwa
0,1  0,15%. Die Spektren für die beiden Kristallrichtungen unterscheiden sich nur unterhalb
von 59 eV, oberhalb sind die Spektren identisch.
Eine mögliche Interpretation der Strukturen liefert die Zustandsdichte des Leitungsbandes
(Abb. 4.23). Hier ﬁndet sich nach einem ausgedehnten Energiebereich ohne signiﬁkante Struk-
turen im Abstand von etwa 8 eV oberhalb der Fermi-Kante ein Bereich, in dem die Zustands-
dichte wieder ansteigt. Die an dieser Stelle zur DOS beitragenden Zustände sind hauptsächlich
4s-Zustände und 3d-Zustände mit t2g-Charakter. Die Zustandsdichte der 3d t2g-Zustände bei
dieser Energie ist etwa sechs Mal geringer als an der Fermi-Kante. 3d-Zustände mit eg-Cha-
rakter tragen zwar auch bei, haben aber verglichen mit den t2g-Zuständen eine dreimal gerin-
gere Zustandsdichte. Die Zustände haben sowohl spin up als auch spin down Charakter. Der
Verlauf der Zustandsdichte für beide Spinrichtungen ist nahezu identisch, der energetische Un-
terschied beträgt jedoch etwa 1,2 eV. Dies entspricht genau dem Abstand der Doppelstruktur
in den experimentellen Spektren (Abb. 4.17). Die Strukturen sind also möglicherweise diesen
Zuständen im Leitungsband zuzurechnen. Da die Spektren oberhalb 59 eV keine Richtungs-
abhängigkeit erkennen lassen, liegt die Vermutung nahe, dass entweder die p→ s Übergänge
die Asymmetrie verursachen oder aber der Einﬂuss des Kristallfeldes auf diese nur schwach
gebundenen Elektronen vernachlässigbar klein ist. Eine weitere Möglichkeit diese Strukturen
im XMLD-Spektrum zu erklären, ist eine in Au induzierte Spinpolarisation an der Au/Fe-
Grenzschicht [143]. Die 5d-Zustände von Au liegen bei 57,2 eV [144]. Es kann sich also auch
um einen Grenzﬂächeneﬀekt durch induzierten Magnetismus in der Au-Schicht handeln. Für
eine eindeutige Klärung sind Messungen an einer Fe-Probe mit einer anderen oder gar keinen
Deckschicht nötig, welche in der vorliegenden Arbeit nicht durchgeführt wurden.
4.6.2 Fe 2p-Kanten
Auch für die Messung an den 2p-Kanten der 5 nm Fe-Probe sollen nun die experimentellen
XMLD-Spektren mit ab initio Rechnungen verglichen werden. Abb. 4.32 zeigt einen Vergleich
von Theorie und Experiment der XMLD-Asymmetrie für ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦. Es fällt
direkt auf, dass die Übereinstimmung wesentlich schlechter ausfällt als an der 3p-Kante. Für
die Orientierung des E-Feldes parallel zur 〈110〉-Achse (ϕ = 45◦) lässt sich der Verlauf des
XMLD-Spektrums zwar grob reproduzieren (Abb. 4.32 unten), für die 〈100〉-Achse (ϕ = 0◦)
weicht das berechnete Spektrum aber stark vom Experiment ab (Abb. 4.32 oben).
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Abbildung 4.32: Experimentelle XMLD-Spektren (Symbole) der Fe 2p-Kante im Vergleich mit
ab initio Rechnungen (Linien).
Die größte Auﬀälligkeit zeigt sich in den experimentellen Spektren an der 2p3/2-Kante. Wäh-
rend die Theorie ein Umklappen der XMLD-Strukturen mit dem Wechsel der Kristallrichtung
an beiden Kanten vorhersagt, bleibt der Peak bei etwa 707 eV bis auf eine Änderung der Hö-
he unverändert. Lediglich der vorgelagerte Peak bei etwa 705 eV und die im Spektrum für
ϕ = 45◦ als Schulter erkennbare Struktur bei etwa 708,5 eV scheinen umzuklappen. Die Dop-
pelstruktur an der 2p1/2-Kante verhält sich dagegen wie im theoretischen Spektrum, auch
wenn die Position des Peaks leicht abweicht. Das Verhalten des experimentellen Spektrums
deckt sich mit XMLD-Messungen in Reﬂexion an polykristallinem Fe aus Referenz [77], die
einen einzelnen dominanten Peak bei 708 eV aufweisen. Eine Messung an polykristallinem Fe
kann als Mittelung über alle Kristallachsen gesehen werden, dabei heben sich die Strukturen
ab etwa 710 eV gegenseitig auf. Übrig bleibt ein das Spektrum dominierender Peak bei etwa
708 eV.
Eine Ursache für die schlechte Übereinstimmung zwischen ab initio Rechnungen und Experi-
ment ist in Interferenzeﬀekten zu ﬁnden. Abbildung 4.33 zeigt ab initio berechnete XMLD-
Spektren (Linien) für variierende Au- und Fe-Schichtdicke für die 〈100〉-Achse. Die Symbole
zeigen das experimentelle Spektrum. Die Schichtdicken von Au und Fe wurden jeweils um
−0, 5 nm (rote Linien) und +0, 5 nm (blaue Linien) verändert. Für den gewählten Einfalls-
winkel von θ = 20◦ bedeutet dies eine Weglängenänderung des Lichts im Material von et-
wa ±1, 3 nm und ist somit ähnlich groß wie die Wellenlänge. Diese beträgt bei 700 eV etwa
1,8 nm. Im Gegensatz zu den zuvor gezeigten experimentellen XMLD-Spektren für variieren-
de Schichtdicke (siehe Abb. 4.15) an den 3p-Kanten, bei denen die Änderung ebenfalls in der
Größenordnung der Lichtwellenlänge liegt, zeigt sich für die 2p-Kanten in den Rechnungen
eine sehr starke Beeinﬂussung des XMLD-Signals. Die Spektren unterscheiden sich deutlich
voneinander und es ist kein klarer Trend zu erkennen. Die Strukturen variieren über eine Grö-
ßenordnung in der Höhe und wechseln sogar das Vorzeichen. Dies macht eine Berechnung der
XMLD-Spektren in Reﬂexion an den 2p-Kanten deutlich schwieriger und zeigt den entschei-
denden Vorteil der 3p-Kanten, an denen Interferenz eine fast vernachlässigbar geringe Rolle
in den XMLD-Spektren spielt.
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Abbildung 4.33: Vergleich ab initio gerechneter XMLD-Asymmetrie am Schichtsystem
3nm Au/ 5nm Fe/ 150nm Ag für leichte Variation der Fe- und Au-Schichtdicke.
Der Einﬂuss von Interferenz kann jedoch nicht den fehlenden Vorzeichenwechsel an der 2p3/2-
Kante erklären. Hierfür konnte im Zuge dieser Arbeit keine abschließende Erklärung gefun-
den werden. Ein Einﬂuss von T-MOKE in den Spektren kann ausgeschlossen werden, da
s-polarisiertes Licht verwendet wurde. Zudem wurde, wie auch für die Messungen an den 3p-
Kanten, ein möglicher Einﬂuss linearer magneto-optischer Eﬀekte durch Mittelwertbildung
für jeweils zwei Magnetisierungsrichtungen unterdrückt (siehe Gl. 2.40a und 2.40b). Wie spä-
ter gezeigt wird, ist der fehlende Vorzeichenwechsel des XMLD an der 2p3/2-Kante auch bei
Co und Ni zu beobachten. Dies wird in Kap. 7 noch einmal näher betrachtet.
Abbildung 4.34: Experimentell ermittelte XMLD-Spektren und Anpassung durch Lorentz-
kurven. (Details siehe Text)
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Nun sollen die Positionen der Strukturen im XMLD-Spektrum an den 2p-Kanten näher be-
trachtet werden. Dazu wurden analog zum Vorgehen an den 3p-Kanten auch für die 2p-Kanten
die Spektren durch eine Überlagerung aus Lorentzkurven angeglichen (Abb. 4.34). Die Positio-
nen der so ermittelten Peaks sind in Tabelle 4.3 eingetragen. In der letzten Spalte ﬁnden sich
zum Vergleich der energetischen Abstände die berechneten Positionen der 2p-Rumpfzustände.
Die Methode, die XMLD-Spektren durch Lorentzkurven anzupassen, erweist sich an der 2p-
Kante als schwieriger, zeigt aber dennoch eine gute Übereinstimmung mit dem Experiment.
Vor allem die gut separierte Doppelstruktur an der 2p1/2-Kante lässt sich für beide Kris-
tallrichtungen sehr gut anpassen. Lediglich die Werte für Peak Nummer 4 und 5 liegen für
ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ an unterschiedlichen Positionen und für ϕ = 0◦ kann der erste Peak im
experimentellen Spektrum nicht reproduziert werden.
ϕ=0◦ ϕ=45◦
Peak-Nr. Experiment 2p-DOS
1 706,4 eV 706,0 eV 705,02 eV
2 706,55 eV 706,3 eV 705,31 eV
3 708,35 eV 708,5 eV 705,61 eV
4 710,2 eV 708,9 eV 705,9 eV
5 718,6 eV 718,6 eV 718,77 eV
6 718,9 eV 718,9 eV 719,05 eV
Tabelle 4.3: Durch Lorentz-Anpassung ermittelte Positionen der einzelnen XMLD-Strukturen,
sowie die berechneten Positionen der 2p-Rumpfzustände.
In Tabelle 4.3 sind die so ermittelten Positionen eingetragen. Es sind hier vor allem die Peak-
Positionen des Spektrums für ϕ = 45◦ zu beachten, da dieses deutlich besser als das Spektrum
für ϕ = 0◦ durch die Lorentzkurven reproduziert werden konnte. Da der Schwerpunkt die-
ser Arbeit auf den 3p-Kanten liegt, soll an dieser Stelle auf eine detaillierte Betrachtung
der Übergänge verzichtet werden. Es gelten jedoch die gleichen Überlegungen wie an den
3p-Kanten. Demnach sollte sich in der energetischen Diﬀerenz der Strukturen in den expe-
rimentellen XMLD-Spektren neben der Spin-Bahn-Aufspaltung von 13,45 eV auch die Aus-
tauschaufspaltung der 2p-Zustände wieder ﬁnden. Die Spin-Bahn-Aufspaltung lässt sich klar
anhand der Trennung der 2p1/2- und 2p3/2-Zustände ausmachen, ist im Experiment aber mit
etwa 12,5 eV geringer als der errechnete Wert. Die Austauschaufspaltung beträgt nach den ab
initio Rechnungen etwa 0,3 eV. Wie auch schon an den 3p-Kanten ﬁndet sich auch hier eine
solche Diﬀerenz in den Positionen der Peaks im XMLD-Spektrum wieder. Sowohl die ersten
beiden Peaks der Lorentz-Anpassung für ϕ = 45◦ zeigen eine Diﬀerenz von 0,3 eV als auch die
Doppelstruktur der 2p1/2-Kante. Genau wie für die XMLD-Spektren an den 3p-Kanten kann




In diesem Kapitel wurde erstmals die Abhängigkeit des magnetischen Röntgenlineardichrois-
mus von der Orientierung zwischen dem E-Feld des einfallenden Lichts und den magnetischen
Achsen des Kristalls an den Fe 3p-Kanten demonstriert (siehe auch Referenz [145]). Dazu wur-
de die Methode der Reﬂexionsspektroskopie gewählt. Es konnte gezeigt werden, dass XMLD
wesentlich besser als T-MOKE oder L-MOKE geeignet ist, den Einﬂuss der Kristallanisotro-
pie zu untersuchen. XMLD zeigt eine deutliche Abhängigkeit des spektralen Verlaufs von der
Kristallrichtung, wohingegen in den T-MOKE- und L-MOKE-Spektren an den 3p-Kanten kei-
ne eindeutige Abhängigkeit des spektralen Verlaufs von den Kristallachsen gemessen werden
konnte. Der Vorteil der XMLD-Spektroskopie gegenüber T-MOKE-Spektroskopie ist also die
extrem hohe Empﬁndlichkeit auf die Ausrichtung der Kristallachsen bezüglich des E-Feldes
des Lichts. Dabei erfahren die Spektren beim Wechsel zwischen der magnetisch leichten 〈100〉-
und der magnetisch mittelschweren 〈110〉-Achse eine Änderung von bis zu 100%. Der Einﬂuss
der magnetischen Symmetrie in den XMLD-Spektren konnte deutlich durch die Polardiagram-
me in den Abbildungen 4.14 und 4.21 veranschaulicht werden.
Auch an den 2p-Kanten von Fe zeigt sich eine deutliche Abhängigkeit der XMLD-Spektren
bezüglich der Orientierung des Kristalls. XMLD an der 2p-Kante zeigt dabei eine um eine
Größenordnung stärkere Asymmetrie als an der 3p-Kante, wie es auch für andere magneto-
optische Eﬀekte beobachtet werden kann. Allerdings konnte kein vollständiges Umklappen
der XMLD-Spektren gemessen werden, wie es aus den ab initio Rechnungen hervorgeht.
Zudem zeigt sich, dass die XMLD-Spektren an den 2p-Kanten im Gegensatz zu den 3p-
Kanten deutlich von Interferenzeﬀekten beeinﬂusst werden. Dies ist ein deutlicher Nachteil
der XMLD-Reﬂexionsspektroskopie an den 2p-Kanten verglichen mit den 3p-Kanten. Ein Vor-
teil der Messungen an den 2p-Kanten ist jedoch, dass die gemessenen XMLD-Asymmetrie mit
s-polarisiertem Licht unter streifendem Einfall von θ = 20◦ große Werte von bis zu 8% ergeben
hat. Dies ist insofern bemerkenswert, da Absorptionsmessungen an Fe unter Berücksichtigung
der magnetokristallinen Anisotropie des XMLD für senkrechten Lichteinfall mittels TEY nur
Asymmetriewerte von 1,5% aufwiesen [11].
Weitere Messungen, welche die XMLD-Asymmetrie in Abhängigkeit der magnetokristallinen
Anisotropie an reinem Fe untersuchen, sind in der Literatur nicht zu ﬁnden. Jedoch gibt es
Messungen an Oxiden und polykristallinen Proben. An einer polykristallinen Fe20Co80-Probe
konnte in Transmission von Kune² et al. [78] XMLD an der Fe 2p3/2-Kante mit maxima-
len Werten von etwa 2,5% gemessen werden. Schwickert et al. [146] haben dünne kristalline
Fe-Schichten mit einer starken uniaxialen Anisotropie und Dhesi et al. [63] ultradünne Fe-
Schichten von 3 Monolagen untersucht. In beiden Fällen wurde jedoch nicht die Abhängigkeit
des XMLD bezüglich der Kristallachsen gemessen. Dabei konnten jedoch Asymmetriewerte
von etwa 3% [63] bzw. 7% [146] gemessen werden. Die Stärke der in dieser Arbeit in Re-
ﬂexion gemessenen XMLD-Asymmetrie mit Maximalwerten von 8% ist also mit Werten aus
Absorptionsmessungen anderer Gruppen vergleichbar. Messungen an dem Antiferromagneten
Fe2O3 (Hämatit) haben sogar noch höhere maximale Asymmetriewerte von bis zu 20% erge-
ben [76]. Solche Messungen an Oxiden können jedoch nicht direkt mit den in dieser Arbeit
durchgeführten Messungen an bcc Fe verglichen werden, da sich die elektronische Struktur
deutlich von reinem Fe unterscheidet. Dennoch zeigt dies, dass auch für den quadratisch in
der Magnetisierung laufenden XMLD an den 2p-Kanten sehr große Asymmetriewerte erreicht
werden können.
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Für die 3p-Kanten gibt es bisher nur eine einzige Publikation des mit dem XMLD verwandten
Schäfer-Hubert Eﬀekts und ein qualitatives XMLD-Spektrum an polykristallinem Fe [80]. Die
in dieser Arbeit erstmalig an den 3p-Kanten von kristallinem Fe gemessenen XMLD-Spektren
erweitern somit das Bild der magnetokristallinen Anisotropie des XMLD auf den Energie-
bereich des EUV. Anpassungsrechnungen an den 3p-Kanten haben gezeigt, dass Rauigkeit
und Interferenz einen starken Einﬂuss auf die Reﬂexionsspektren haben können. Auch für
T-MOKE hat sich eine starke Abhängigkeit des Signals von der Schichtdicke gezeigt. Für
die XMLD-Asymmetrie hat sich jedoch ergeben, dass der Einﬂuss von Interferenz wesentlich
geringer als für T-MOKE ausfällt. Die XMLD-Spektren haben zwar eine Änderung in ihren
Peakhöhen erfahren, sind aber im spektralen Verlauf weitestgehend identisch und eignen sich
daher sehr gut zur Untersuchung der Kristallanisotropie im XMLD.
Die XMLD-Spektren weisen sowohl für die 3p- als auch die 2p-Kanten eine Vielzahl gut trenn-
barer Strukturen auf, was hilfreich für die Interpretation der Spektren und den Vergleich mit
ab initio Rechnungen ist. Die experimentellen Spektren sind in dieser Arbeit mit ab initio
Rechnungen verglichen worden, welche an der Universität Ostrava [142] durchgeführt wurden.
Dabei konnten die XMLD-Spektren an den 3p-Kanten gut durch die ab initio berechneten
Spektren reproduziert werden. Die berechneten Spektren stimmen sowohl im energetischen
Verlauf als auch in der Abhängigkeit bezüglich der Kristallachsen sehr gut mit den experimen-
tellen Spektren überein. Dies zeigt, dass die verwendeten theoretischen Methoden einer rela-
tivistischen Berechnung der elektronischen Struktur unter Berücksichtigung einer Spin-Bahn-
und Austauschaufspaltung der 3p-Zustände von gleicher Größenordnung die zugrundeliegen-
de Physik gut beschreiben kann. Die XMLD-Spektren an den 2p-Kanten sind im Gegensatz
zu den Spektren der 3p-Kanten schlechter durch die ab initio Rechnungen zu reproduzieren.
Der Grund hierfür liegt jedoch nicht in der Berechnung der Bandstruktur. Vielmehr hat sich
gezeigt, dass Interferenz einen sehr dominanten Einﬂuss auf die berechneten Spektren an den
2p-Kanten hat.
Abschließend lässt sich für Fe feststellen, dass die mit den in Kap. 2.4 genannten Methoden
berechnete Zustandsdichte eine sehr gute Übereinstimmung mit den Strukturen der experi-
mentell ermittelten XMLD-Spektren aufweist. Sowohl für die 3p- als auch für die 2p-Kanten
konnten, durch eine diﬀerenzierte Betrachtung der Leitungsband- und Rumpfzustände, die
Strukturen in den XMLD-Spektren den möglichen p → d Übergängen zugeordnet werden.
Dabei konnte direkt der Zusammenhang zwischen der Austauschaufspaltung der Rumpfzu-
stände und den Strukturen in den XMLD-Spektren an der 3p-Kante aufgezeigt werden. Auch
in den XMLD-Spektren der 2p-Kanten konnte die Austauschaufspaltung der Rumpfzustände




Im Folgenden werden erstmals experimentelle XMLD-Spektren an Co vorgestellt. Da das
Hauptaugenmerk der vorliegenden Arbeit aber auf den Fe-Proben liegt, werden die Messun-
gen an Kobalt sehr kompakt diskutiert. Nach einer kurzen Darstellung der magnetischen
Eigenschaften und des Reﬂexionsvermögens werden T-MOKE- und XMLD-Messungen be-
trachtet und mit ab initio gerechneten Spektren verglichen. Auch wenn die Kristallstruktur
der in dieser Arbeit untersuchten Co-Probe nicht vollständig geklärt ist, wie in Kap. 3.6.2
bereits diskutiert wurde, können anhand der hier vorgestellten Messergebnisse einige wichti-
ge Überlegungen bezüglich der Abhängigkeit des XMLD von der Kristallstruktur angestellt
werden.
5.1 Magnetische Eigenschaften & Reﬂexionsvermögen
Zu Beginn soll ein Blick auf das Magnetisierungsverhalten und das Reﬂexionsvermögen der
Co-Probe geworfen werden. Abbildung 5.1 zeigt das Magnetisierungsverhalten für einen Co
hcp Volumenkristall [135]. Die leichte Richtung liegt entlang der c-Achse und ist bei ca. 100mT
in Sättigung. Um Co entlang der senkrecht dazu liegenden magnetisch schweren [101¯0]-Achse
in Sättigung zu bringen, benötigt es etwa 1T. Der experimentelle Aufbau dieser Arbeit liefert
aber nur etwa 250mT, so dass für eine hcp-Struktur nur eine teilweise Magnetisierung in
Richtung der schweren Achse erfolgen kann.
Abbildung 5.1: Magnetisierungsverhalten von hcp Co für die magnetisch leichte und schwere
Achse nach J. Honda und S. Kaja [135].
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Für eine fcc-Struktur des Co stellt sich die Lage hingegen anders dar. In Kap. 3.6.2 wurde
gezeigt, dass das Co nicht homogen über die Oberﬂäche der Probe verteilt ist, sondern eine
Inselstruktur aufweist. Für fcc Co-Nanostrukturen von ähnlicher Größe, wie sie bei der hier
verwendeten Probe vorliegen, wurde eine Sättigungsmagnetisierung im Bereich von 200mT
sowohl für die 〈100〉- als auch die 〈110〉-Achse ermittelt [147]. Dabei hat sich die 〈100〉-Achse
als die magnetisch schwerere Achse herausgestellt, wie es auch für ausgedehnte dünne fcc
Co-Filme beobachtet werden konnte [37]. Für fcc Co reicht das äußere Feld also aus, um die
Probe in Sättigung zu bringen.
Abbildung 5.2: Gemessenes Reﬂexionsvermögen der Co-Probe (Symbole) und Anpassungsrech-
nung mit dem Programm ReMagX [86].
Das Reﬂexionsvermögen der Probe, sowie eine Anpassungsrechnung mit dem Programm Re-
MagX [86] sind in Abb. 5.2 gezeigt. Es fällt auf, dass in beiden Spektren ein an der Co 3p-Kante
(etwa 58 eV) erwarteter Peak nicht zu erkennen ist. Dies wird auf die dünne Co-Schichtdicke
zurückgeführt. Das gemessene Reﬂexionsvermögen lässt sich mit Anpassungsrechnungen re-
produzieren. Die Parameter in der Berechnung betrugen für die Schichtdicken dAu = 1, 5 nm,
dCo = 3, 0 nm und dAg = 150nm mit GaAs als Substrat und für die Rauigkeit σAu = 0, 88 nm,
σCo = 3, 0 nm und σAg = 3, 3 nm. Diese Werte sind in Übereinstimmung mit den gemessenen
Werten (siehe Kap. 3.6.2). Für die Anpassungsrechnung muss jedoch berücksichtigt werden,
dass die tatsächliche Topographie der Co-Inseln nicht in dem Programm ReMagX abgebil-
det werden kann. Die Anpassungsrechnung wurde daher zusätzlich mit einem Faktor 0,22
multipliziert, da nur ein Teil der Probe von Co bedeckt ist und die hohe Rauigkeit zu einer
Überstrahlung der Diode führt (siehe Kap. 3.6.4).
5.2 Anisotropie in T-MOKE
Nun soll der Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf T-MOKE-Messungen betrachtet
werden. In einer vorangegangenen Arbeit von Kleibert et al. [141] konnte an den höherener-
getischen 2p-Kanten von Co ein leichter Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf die
T-MOKE-Asymmetrie nachgewiesen werden. Wie auch schon für Fe, ist an den 3p-Kanten
des Co aber kein Einﬂuss der Orientierung zwischen elektrischem Feld und den Kristallachsen
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auf den T-MOKE erkennbar. Im Gegensatz zu den 2p-Kanten von Co [141] sind mögliche
Einﬂüsse der magnetokristallinen Anisotropie an der Co 3p-Kante zu gering, um sie mit der
in der vorliegenden Arbeit zur Verfügung stehenden Auﬂösung detektieren zu können. Abbil-
dung 5.3 zeigt T-MOKE-Spektren an den Co 3p-Kanten bei einem Einfallswinkel von θ = 85◦.
Beginnend bei einem als ϕ = 0◦ deﬁnierten Winkel, bei dem das elektrische Feld des Lichts
parallel zur Kante des GaAs-Substrats liegt, wurde die Probe in ∆ϕ = 15◦ Schritten gedreht,
wobei für jeden Winkel ein T-MOKE-Spektrum aufgenommen wurde.
Abbildung 5.3: Gemessene T-MOKE-Asymmetrie (Symbole) bei θ = 85◦ für verschiedene Ori-
entierungen von Kristallachsen und dem E-Feld innerhalb der Probenoberﬂäche und Anpassungs-
rechnung (Linie) [95].
Die Spektren entsprechen dem erwarteten Verlauf, wie durch eine Anpassungsrechnung mit
dem Programm Yeh-MOKE [95] gezeigt werden kann. Für die Anpassungsrechnung wurden
experimentell ermittelte magneto-optische Konstanten für polykristallines Co von S. Valen-
cia et al. [81] verwendet. Die Anpassungsrechnung wurde mit 0,4 multipliziert. Dieser Wert
weicht von dem Wert welcher für die Anpassungsrechnung des Reﬂexionsspektrums verwen-
deten wurde ab, da die Überstrahlung der Diode die Messung der T-MOKE-Asymmetrie im
Gegensatz zum absoluten Reﬂexionsvermögen nicht beeinﬂusst (vgl. Kap 3.6.4).
Aus den in Abb. 5.3 gezeigten T-MOKE-Spektren lässt sich jedoch ein anderer Schluss ziehen:
Die Übereinstimmung der Spektren für alle Kristallrichtungen zeigt, dass die Probe in jeder
Richtung magnetisch gesättigt ist. Dies deutet auf eine fcc Struktur des Co hin. Eine Zwillings-
hcp-Struktur, welche mit der c-Achse parallel zu Oberﬂäche der Probe liegt, könnte entlang
der beiden um 90◦ zueinander gedrehten c-Achsen mit dem angelegten Feld von 250mT nicht
in Sättigung gebracht werden.
5.3 Anisotropie in XMLD an den 3p-Kanten
Im Folgenden wird gezeigt, dass die magnetokristalline Anisotropie des Co wie für Fe einen
sehr starken Einﬂuss auf den XMLD hat. Die Messgeometrie für die XMLD-Messungen an
den Co 3p-Kanten ist identisch der Messgeometrie für die 3p-Kanten der Fe-Proben, d.h. es
wird mit p-polarisiertem Licht bei θ = 85◦ Einfallswinkel gemessen. Bei dieser Messgeometrie
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liegt der E-Feld-Vektor nahezu parallel zur Probenoberﬂäche. Auch das Magnetfeld wurde
parallel zur Probenoberﬂäche angelegt, wie es in Kap. 2.2.5 beschrieben ist. Die Messungen
wurden ebenfalls mit dem BESSY-Polarimeter [119] an der Beamline U125-2-SGM2 des Ber-
liner Synchrotrons BESSY II [112] durchgeführt. Die Magnetisierung der Proben erfolgte mit
dem MiniMag (Kap. 3.4). Um ein ausreichendes Magnetfeld am Probenort zu gewährleisten,
wurde der stärkere Magnetring, welcher ein Feld von B = 250mT erzeugt, verwendet.
Abbildung 5.4: XMLD-Asymmetrie der
3 nm Co-Probe für θ = 85◦. Der Kristallwin-
kel wurde beginnend bei ϕ = 0◦ (oben) in 15◦-
Schritten bis hin zu ϕ = 90◦ (unten) gedreht.
Abbildung 5.5: Polare Darstellung der
XMLD-Asymmetrie an der Co-Probe bei
58,25 eV (gestrichelte Linie in Abb. 5.4).
Abbildung 5.4 zeigt XMLD-Spektren an den Co 3p-Kanten für verschiedene Winkel zwi-
schen E-Feld und den Kristallachsen. Der Winkel ϕ = 0◦ wurde so gewählt, dass das E-Feld
parallel zur Probenkante liegt. Dies entspricht einer Ausrichtung des E-Feldes parallel zur
〈110〉-Richtung der Ag-Schicht, auf der das Co aufgewachsen wurde (siehe Kap. 3.6). Das
XMLD-Spektrum für ϕ = 0◦ (oben in Abb. 5.4) zeigt eine klare Doppelstruktur mit einem
Maximum bei 58,2 eV und einem Minimum bei etwa 59,4 eV.
Für die anderen Spektren wurde die Probe jeweils in Schritten von ∆ϕ = 15◦ um die Oberﬂä-
chennormale gedreht. Auch hier ist eine klare Änderung des Spektrums bei Drehung der Probe
zu erkennen. Die Doppelstruktur wird schwächer für ϕ = 15◦ und wechselt das Vorzeichen
bei ϕ = 30◦. Für ϕ = 45◦, was einer Orientierung des E-Feldes parallel zur Probendiagona-
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len entspricht, hat das XMLD-Spektrum die stärkste Änderung erfahren und zeigt nun eine
Doppelstruktur mit einem Minimum bei 58,5 eV und einem Maximum bei etwa 59,8 eV. Die
Strukturen für ϕ = 45◦ haben, verglichen mit dem Spektrum für ϕ = 0◦, also nicht nur das
Vorzeichen gewechselt, sondern sind auch energetisch zu höheren Werten hin verschoben. Der
relative Abstand zwischen den Peaks bleibt mit ca. 1,2 eV jedoch erhalten. Zusätzlich zu der
Verschiebung ist der maximale Hub der beiden Peaks von etwa 0,1% auf 0,2% angestiegen. Es
kann also festgehalten werden, dass Co, ebenso wie Fe, gut unterscheidbare XMLD-Spektren
für unterschiedliche Orientierungen des elektrischen Feldes zu den Kristallachsen zeigt.
Für eine weitere Drehung der Probe bis hin zu ϕ = 90◦ geht der spektrale Verlauf des XMLD
wieder in den für ϕ = 0◦ gemessenen Verlauf über. Auch hier zeigt sich also eine vierzählige
magnetische Symmetrie, welche durch ein Polardiagramm (Abb. 5.5) bestätigt wird. Dazu
wurde die Probe bei einer festen Energie von 58,25 eV (gestrichelte Linie in Abb. 5.4) in
∆ϕ = 7, 5◦ Schritten von ϕ = 0◦ bis ϕ = 180◦ um die Oberﬂächennormale gedreht, wobei
für jede Position die XMLD-Asymmetrie gemessen wurde. Trotz des schlechteren Signal-zu-
Rausch-Verhältnisses ergibt sich ein XMLD-Verlauf, welcher, wie auch für Fe, einer cos(4ϕ)-
Abhängigkeit folgt. Allerdings gibt es Abweichungen, die auf mögliche Unregelmäßigkeiten
in der Kristallstruktur hindeuten können. Auf den REM-Aufnahmen dieser Co-Probe (Kap.
3.6.2) waren Strukturen mit scheinbar sechszähliger Symmetrie zu sehen. Wenn davon aus-
gegangen wird, dass diese sich auf dem vierzähligen Ag-Kristall in einer Zwillingsstruktur
anordnen, da keine Vorzugsrichtung bzgl. der [100]- und [010]-Richtung gegeben ist, ergibt
sich eine resultierende zwölfzählige Symmetrie. Ob dies, oder das schlechte Signal-zu-Rausch-
Verhältnis der Grund für die Abweichungen in dem polaren XMLD-Spektrum ist, kann nicht
zweifelsfrei geklärt werden. Da die vierzählige Symmetrie aber ganz klar dominant ist, wird
im Folgenden auf einen möglichen kleinen Beitrag einer anderen Kristallstruktur nicht weiter
eingegangen.
5.4 XMLD an den 3p-Kanten von polykristallinem Co
Im Zuge der Messungen der XMLD-Asymmetrie an Co wurde eine zweite Probe mit einer
Au-Puﬀerschicht anstatt einer Ag-Puﬀerschicht untersucht. Der Aufbau der Probe ist bis auf
die Puﬀerschicht und die Co-Schichtdicke, die in diesem Fall 5 nm beträgt, identisch mit der
zuvor vermessenen Co-Probe. Mittels LEED-Messungen konnte an der zweiten jedoch keine
einkristalline Struktur nachgewiesen werden. Auch XMLD-Messungen haben keine Richtungs-
abhängigkeit gezeigt. Dies beweist, dass die Co-Schicht polykristallin ist. Dennoch zeigt die
Probe ein XMLD-Signal, wie es auch aus der Theorie hervorgeht (vergleiche Kap. 2.2.5). Die
XMLD-Asymmetrie ist in Abb. 5.6 für die Probenwinkel ϕ = 0◦ (volle schwarze Symbole) und
ϕ = 45◦ (oﬀene rote Symbole) dargestellt. Für beide Winkel wurden Spektren mit identischem
Verlauf gemessen und weisen eine maximale XMLD-Asymmetrie von 0,3% auf.
Im Folgenden wird nun gezeigt, dass sich das XMLD-Spektrum der polykristallinen Probe aus
den Spektren der vorwiegend einkristallinen Probe (siehe Abb. 5.4) reproduzieren lässt. Dazu
wurde der Mittelwert aus den XMLD-Spektren für die Kristallrichtungen ϕ = 0◦, ϕ = 15◦,
ϕ = 30◦ und ϕ = 45◦ (siehe Abb. 5.4) gebildet. Das daraus resultierende Spektrum ist in
Abbildung 5.6 durch die blauen Symbole dargestellt und reproduziert, nach einer Normie-
rung der absoluten Werte, nahezu exakt den Verlauf der XMLD-Spektren der polykristallinen
Probe.
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Abbildung 5.6: Asymmetrie-Spektren für verschiedene Co-Proben. (Details siehe Text)
Das XMLD-Spektrum der polykristallinen Probe eignet sich noch für einen weiteren Ver-
gleich. In Abb. 5.6 ist zusätzlich zu den drei XMLD-Spektren ein nach der Energie abgelei-
tetes XMCD-Spektrum einer 50 nm dicken polykristallinen Co-Probe qualitativ dargestellt
(grüne Linie). Das dazugehörige XMCD-Spektrum (hier nicht gezeigt) wurde am Dortmun-
der Synchrotron DELTA mit der XMAPS-Experimentierkammer [72] (Kap. 3.2) gemessen.
Das abgeleitete XMCD-Signal zeigt denselben Verlauf wie die XMLD-Spektren und bestä-
tigt somit den theoretisch erwarteten Zusammenhang. Dieser besagt, dass sich für Proben
mit sphärischer Kristallsymmetrie, wie es bei polykristallinen Proben der Fall ist, das XMLD-
Signal wie die Ableitung des XMCD-Signals verhält (siehe Kap. 2.2.5 und Referenz [78]). Diese
Beziehung zwischen XMCD und XMLD konnte hier erstmalig qualitativ an den 3p-Kanten
experimentell bestätigt werden.
Die beiden oben angeführten Vergleiche zeigen sehr schön eine weitere Stärke der XMLD-
Spektroskopie. Durch die starke Empﬁndlichkeit bezüglich der kristallinen Orientierung bietet
sich durch XMLD-Messungen die Möglichkeit die kristalline Qualität von Proben bestimmen
zu können. Dies ist zwar beschränkt auf magnetische Systeme, bietet aber gegenüber ande-
ren Methoden, wie z.B. dem natürlichen Röntgenlineardichroismus (XNLD) [6], den Vorteil,
dass auch Proben mit kubischer Kristallsymmetrie untersucht werden können. Dies ist mit
herkömmlichen XNLD-Messungen nicht möglich. Zudem sind mittels Reﬂexionsspektroskopie
auch Untersuchungen mehrere 10 nm tief vergrabener Schichten möglich, im Gegensatz zur
Photoelektronenspektroskopie.
5.5 Anisotropie in XMLD an den 2p-Kanten
Um den experimentellen Teil dieses Kapitels abzuschließen, werden nun Messungen an den
2p-Kanten von Co vorgestellt. Diese wurden an der Undulator-Beamline UE56-2 PGM2 [113]
des BESSY II durchgeführt. Aufgrund des geringen Reﬂexionsvermögens an den 2p-Kanten
wurde die gleiche Geometrie wie schon für die Messungen an den Fe 2p-Kanten verwendet, d.h.
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s-polarisiertes Licht bei streifendem Einfall. Bevor die Messergebnisse diskutiert werden, ist zu
erwähnen, dass für diese Messungen eine weitere Co-Probe verwendet wurde. Auch bei dieser
Probe handelt es sich um eine 3 nm Co-Schicht, welche mittels MBE auf einer 150 nm dicken
Ag-Schicht aufgebracht wurde und mit 3 nm Au zum Schutz vor Oxidation bedeckt wurde.
Messungen im REM haben, im Gegensatz zu der Co-Probe, welche für die Messungen an den
3p-Kanten verwendet wurde, keine Inselstrukturen, sondern eine homogene Oberﬂäche gezeigt.
Für die kristalline Struktur des Co auf der Ag-Schicht gelten jedoch die gleichen Überlegungen
wie zuvor (siehe Kap. 3.6.2). Neben der Bestätigung der vierzähligen Symmetrie durch LEED-
Messungen wurde auch ein Polardiagramm (hier nicht gezeigt) der XMLD-Asymmetrie, analog
zu dem in Abb. 5.5, aufgenommen, welches ebenfalls eine vierzählige Symmetrie zeigt.
Abbildung 5.7: Reﬂexionsvermögen (oben) und XMLD-Asymmetrie für ϕ = 0◦ (mitte) und
ϕ = 45◦ (unten) an den 2p-Kanten von Co.
Im oberen Teil von Abb. 5.7 ist das Reﬂexionsvermögen der Co-Probe gezeigt. Es fällt auf,
dass bei den Energien der Co 2p1/2- und 2p3/2-Kante keine Peaks zu sehen sind, wie sie für Re-
ﬂexionsspektren üblich sind, sondern Minima, wie sie normalerweise in Transmissionsspektren
beobachtet werden. Ein ähnliches Verhalten konnte auch an der 3p-Kante beobachtet werden.
Anpassungsrechnungen (hier nicht gezeigt) haben ergeben, dass es sich dabei um Interferenz-
eﬀekte handelt. Das Reﬂexionsspektrum variiert sehr stark mit sich ändernder Schichtdicke
und Rauigkeit.
Die XMLD-Asymmetrie für die Probenwinkel ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ ist im mittleren bzw.
unteren Teil von Abb. 5.7 dargestellt. Wie es auch schon für Fe beobachtet wurde, fällt auch
hier das Asymmetriesignal für die 2p-Kanten um etwa eine Größenordnung stärker aus, als
für die 3p-Kanten. Es lassen sich aber noch weitere Gemeinsamkeiten mit dem Verlauf des
XMLD-Spektrums an den Fe 2p-Kanten ﬁnden. Zunächst ist das Spektrum an der 2p3/2-
Kante deutlich stärker ausgeprägt als an der 2p1/2-Kante. Das XMLD-Signal an der 2p3/2-
Kante besteht aus Strukturen bei 775,6 eV, 776,4 eV, 777,4 eV und etwa 778,5 eV. An der
2p1/2-Kante ist dagegen, wie für Fe, nur eine Doppelstruktur zu sehen.
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Die deutlichste Gemeinsamkeit des XMLD an den 2p-Kanten von Fe und Co ist das Verhalten
des Spektrums, wenn die Probe um 45◦ gedreht wird. Die Strukturen an der 2p3/2-Kante än-
dern sich nur wenig, die beiden Peaks bei 776,4 eV und 777,4 eV bleiben bis auf eine Änderung
in der Höhe nahezu unverändert. An der 2p1/2-Kante jedoch erfährt die sich dort beﬁndende
Doppelstruktur bei Drehung der Probe einen Vorzeichenwechsel und klappt um. Später wird
gezeigt werden, dass dieses Verhalten ebenfalls an Ni zu beobachten ist. Eine Diskussion mög-
licher Ursachen ﬁndet in Kapitel 7 statt. Zunächst wird nun auf die für Co durchgeführten ab
initio Rechnungen eingegangen.
5.6 Vergleich mit ab initio Rechnungen
Wie bereits in Kap. 3.6.2 erwähnt wurde, ist die kristalline Struktur der Co-Probe nicht
eindeutig geklärt. Dies erschwert den Vergleich mit ab initio Rechnungen. Aus den vorherigen
Überlegungen haben sich zwei mögliche Strukturen herauskristallisiert: die fcc-Struktur und
die Zwillings-hcp-Struktur mit (112¯0)-Oberﬂäche.
Abbildung 5.8: Magnetisierungsrichtungen
der Probe innerhalb einer (112¯0)-Oberﬂäche. Abbildung 5.9: Struktur eines fcc-Kristalls.
In den Abbildungen 5.8 und 5.9 sind diese beiden Strukturen schematisch dargestellt. Da
beide Strukturen in Frage kommen, wurden im Folgenden auch für beide Strukturen ab initio
Rechnungen durchgeführt. Dazu wurden XMLD-Spektren für die beiden Kristallorientierun-
gen ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ berechnet. Für die fcc-Struktur (Abb. 5.9) entspricht dies der 〈100〉-
und 〈110〉-Richtung. Die Geometrie in der Zwillings-hcp-Struktur ist komplizierter, da sich
zwei um 90◦ zueinander verdrehten Kristallorientierungen überlagern (vgl. Kap. 3.6.2). Hier
sind die in Abb. 5.8 dargestellten Achsen [1¯10], [001], [14 14 15] und [14 14 15] von Interesse,
wobei die Richtungen [14 14 15] und [14 14 15] näherungsweise um 45◦ gegenüber den [1¯10]-
und [001]-Richtungen gedreht sind.
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Zunächst wurden die XMLD-Spektren für die Ausrichtungen des E-Feldes parallel zu den Rich-
tungen [1¯10], [001], [14 14 15], [14 14 15] berechnet. Anschließend wurde der Mittelwert aus
den Spektren für die beiden Richtungen [1¯10] und [001], sowie für die Richtungen [14 14 15]
und [14 14 15] gebildet. Durch die Mittelwertbildung kann die Zwillings-hcp-Struktur in den
ab initio Rechnungen abgebildet werden.
Abbildung 5.10: Vergleich von experimentellen und ab initio berechneten XMLD-Spektren an
Co. (Details siehe Text).
Die Ergebnisse der ab initio Rechnungen für die fcc- und die zwillings-hcp-Kristallstruktur
sind in Abb. 5.10 im direkten Vergleich mit dem Experiment dargestellt. Da es in diesem
ersten Vergleich nur darum geht, den Verlauf der berechneten XMLD-Spektren für die bei-
den Kristallstrukturen zu identiﬁzieren, wurde keine Linienverbreiterung in den Rechnungen
berücksichtigt. Daher weisen die ab initio Spektren stark ausgeprägte Strukturen auf.
Der Vergleich der berechneten XMLD-Spektren für fcc Co (rote Linien) und hcp Co mit
(112¯0)-Oberﬂäche (blaue gestrichelte Linien) zeigt, dass nur das Spektrum für den fcc-Kristall
beim Wechsel von ϕ = 0◦ nach ϕ = 45◦ einen Vorzeichenwechsel in den XMLD-Strukturen
erfährt. Im Spektrum für hcp Co mit (112¯0)-Oberﬂäche ändert sich zwar das Vorzeichen des
vorgelagerten Peaks bei ca. 57,8 eV, die beiden Peaks bei 58,8 eV und 59,4 eV sind jedoch
lediglich in ihrer Höhe verändert. Die Rechnung für einen fcc-Kristall beschreibt die experi-
mentellen Ergebnisse also besser. Daher wurde für die nachfolgende detaillierte Betrachtung
eine fcc-Struktur für die Rechnungen gewählt.
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Abbildung 5.11: Berechnete Zustandsdichte im Leitungsband für Beiträge der 4s- und 4p-
Zustände, sowie der 3d-Zustände mit eg-und t2g-Charakter für fcc Co [142].
Bevor nun der Vergleich von ab initio Rechnungen [142] und Experiment erfolgt, soll die
Bandstruktur des Co betrachtet werden. Abbildung 5.11 zeigt die Zustandsdichte des Lei-
tungsbandes aufgeteilt in Beiträge der s-, p-, und d-Zustände, berechnet für fcc Co. Die Aus-
tauschaufspaltung für spin up und spin down Elektronen beträgt etwa 1,7 eV. Im Folgenden
werden nur die 3d-Zustände näher betrachtet. Diese sind in Abb. 5.11 aufgeteilt in Zustände
mit eg- und t2g-Symmetrie. Ähnlich wie für die Fe-Bandstruktur, ist die Zustandsdichte der
eg- und t2g-Zustände des Co 3d-Bandes ungleich verteilt. Während direkt an der Fermi-Kante
die Zustandsdichte der eg-Zustände höher ist (Markierung I in Abb. 5.11), haben die t2g-
Zustände bei etwa 1,2 eV nach der Fermi-Kante ein Maximum in der Dichte (Markierung II
in Abb. 5.11).
Inwieweit daraus Rückschlüsse auf Strukturen der XMLD-Spektren gezogen werden können,
wird später diskutiert. Zuvor sollen die ab initio berechneten Spektren mit den experimentel-
len Spektren verglichen werden. Abb. 5.12 zeigt die gemessenen und die berechneten XMLD-
Spektren für ϕ = 0◦, ϕ = 15◦, ϕ = 30◦ und ϕ = 45◦. In den Rechnungen wurde, wie für Fe,
eine Linienverbreiterung von 2 eV angenommen, die Rauigkeit der Vakuum/Au-Grenzschicht
betrug 3 nm. Für die nicht-resonante Absorption (siehe Kap. 2.4) wurden die empirisch er-
mittelten Parameter auf A = 0, 4 und E0 = 40 festgesetzt. Die Rechnungen reproduzieren
die experimentellen Ergebnisse am Co zwar nicht so gut wie für die Fe-Proben, aber dennoch
geben sie die Änderung der XMLD-Asymmetrie bezüglich der Orientierung von E-Feld und
Kristallachsen weitestgehend korrekt wieder. Auch die Strukturen in den ab initio Spektren
ﬁnden sich an den energetisch gleichen Positionen wie im Experiment.
Zusätzlich sind in Abb. 5.12 in den Spektren für ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ die berechneten Energi-
en der Co 3p-Zustände (blaue vertikale Linien) samt Drehimpulsquantenzahl mj dargestellt.
Die berechnete Spin-Bahn-Aufspaltung der Zustände beträgt etwa 2,5 eV, die Austauschauf-
spaltung ca. 0,4 eV. Der 3p3/2-Zustand mit mj = 3/2 ist näher zu den 3p1/2-Zuständen hin
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Abbildung 5.12: Vergleich von experimentellen und ab initio (fcc) berechneten XMLD-Spektren
an Co. Im oberen und unteren Spektrum sind die Positionen der 3p-Zustände markiert.
gerückt. Ein ähnliches Verhalten wurde schon für die 3p-Zustände des Fe beobachtet. Die
energetischen Positionen der einzelnen Rumpfzustände liegen an den Positionen der Struktu-
ren in den experimentellen und den berechneten Spektren. Auf den ersten Blick scheint also
der erste Peak bei etwa 58,3 eV den ersten drei Rumpfzuständen und die zweite Struktur bei
etwa 59,5 eV dem 3p-Zustand mit mj = 3/2 zugeordnet werden zu können. Wie jedoch bereits
in Kap. 4.6 erläutert wurde, ist ein Übergang aus dem Zustand mit mj = 3/2 in das Minori-
tätsband mit spin down nicht möglich, da dies die Auswahlregel ∆s = 0 verletzen würde. Die
3p1/2-Zustände können ebenfalls nicht zu dem Peak beitragen, da diese bei zu hohen Energien
liegen. Auch ist der Abstand der beiden Strukturen im experimentellen Spektrum mit 1,2 eV
zu groß, um mit der Austauschaufspaltung der Rumpfniveaus erklärt werden zu können. Eine
Erklärung für die zweite Struktur muss also im Leitungsband zu ﬁnden sein. Bei Betrachtung
der 3d-Zustände (Abb. 5.11) ﬁel bereits auf, dass es zwei Bereiche mit erhöhter Zustandsdichte
gibt, welche 1,2 eV auseinander liegen. Dies entspricht genau der energetischen Diﬀerenz der
beiden Strukturen im experimentellen XMLD-Spektrum. Eine Erklärung für die Strukturen
des Co XMLD-Spektrums lässt sich also in den Struktur des Leitungsbandes ﬁnden (Abb.
5.11). Eine ähnliche Zuordnung war schon für die Fe-Probe möglich, mit dem Unterschied,
dass im Fe XMLD-Spektrum für die beiden Positionen im Leitungsband jeweils eine Doppel-
struktur zu sehen war, während Co hier nur einen einfachen Peak zeigt.
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Die obigen Überlegungen erklären zunächst nur die Positionen der Strukturen im XMLD-
Spektrum. Um das Umklappen der Strukturen zu verstehen, muss die richtungsabhängige
DOS betrachtet werden. Diese konnte im Rahmen dieser Arbeit aufgrund des hohen Aufwan-
des noch nicht berechnet werden, jedoch lässt sich auch anhand der gesamten Zustandsdichte
eine mögliche Erklärung für das Umklappen der Strukturen ﬁnden:
Der XMLD ist proportional zur Änderung der Diﬀerenz der Zustandsdichte der eg- und t2g-
Zustände (Gl. 2.44). In Abb. 5.11 ist zu erkennen, dass an den beiden markierten Positionen
jeweils einer der beiden Zustände dominiert. Für die verschiedenen Kristallachsen sind die
eg- und t2g-Zustände in Gl. 2.44 unterschiedlich gewichtet. Daher ist zu erwarten, dass sich
diese unterschiedliche Gewichtung an den beiden markierten Positionen im XMLD-Spektrum
widerspiegelt. Dies ist in den experimentellen Spektren zu beobachten.
Abbildung 5.13: Spektren für die Co 2p-Kanten und Positionen der berechneten 2p-Zustände.
Abschließend werden nun die Messungen an den 2p-Kanten betrachtet. Auf eine ab initio Be-
rechnung der XMLD-Spektren an den 2p-Kanten wurde an dieser Stelle verzichtet, da bereits
an Fe gezeigt werden konnte, dass die Spektren klar von Interferenzeﬀekten dominiert werden.
In Abb. 5.13 sind jedoch die berechneten Positionen der 2p-Rumpfzustände in direktem Ver-
gleich mit den experimentellen XMLD-Spektren gezeigt. Hier ist deutlich die Trennung zwi-
schen den 2p3/2-Zuständen und den 2p1/2-Zuständen zu erkennen. Die Doppelstruktur kann
eindeutig den 2p1/2-Zuständen zugeordnet werden, während die Strukturen zwischen 775 eV
und 781 eV den 2p3/2-Zuständen zuzuordnen sind. Die berechnete Spin-Bahn-Aufspaltung von
14,85 eV stimmt gut mit dem experimentell ermittelten Wert von etwa 15 eV überein. Eine ex-
akte Zuordnung der Zustände soll hier nicht durchgeführt werden, es fällt jedoch auf, dass die
beiden Hauptpeaks an den 2p3/2-Kanten wie schon die Strukturen an den 3p-Kanten ebenfalls
etwa 1,2 eV auseinander liegen.
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5.7 Zusammenfassende Diskussion
In diesem Kapitel wurden erstmals XMLD-Messungen an den 3p-Kanten von kristallinem
Co vorgestellt. Die Messungen konnten bestätigen, dass, wie auch für Fe, der Einﬂuss der
kristallinen Anisotropie auf T-MOKE-Spektren an den 3p-Kanten verschwindend gering ist,
wohingegen der XMLD eine deutliche Abhängigkeit von der kristallinen Orientierung zeigt.
Die maximalen Werte der XMLD-Asymmetrie an den 3p-Kanten fallen mit nur 0,1% um
etwa eine Größenordnung geringer aus als für Fe. Dies ist unter anderem auf die nur teil-
weise mit Co bedeckte Probenoberﬂäche zurückzuführen. Trotz dieser sehr geringen Werte
konnten deutliche XMLD-Spektren gemessen werden. Dabei zeigen die Spektren an Co, ver-
glichen mit Fe, eine etwas geringere Vielfalt an Strukturen. Der qualitative Verlauf der Co
XMLD-Spektren konnte durch ab initio Rechnungen [142] gut nachgebildet werden. Die Kris-
tallstruktur der Probe ist zwar nicht eindeutig geklärt, aber es konnte gezeigt werden, dass
Rechnungen, in denen eine fcc-Struktur angenommen wurde, die beste Übereinstimmung mit
dem Experiment gezeigt haben. Auch die Ergebnisse der T-MOKE-Messungen aus Kap. 5.2
deuten auf eine fcc-Struktur hin. Dennoch kann dies nur als Hinweis auf eine mögliche fcc-
Struktur des Co gesehen werden, weswegen zukünftige Messungen an Proben mit eindeutig
deﬁnierter Kristallstruktur erstrebenswert sind.
Auch an den 2p-Kanten des Co konnten deutliche XMLD-Spektren beobachtet werden und
es konnten die spektralen Strukturen zweifelsfrei den 2p1/2- und den 2p3/2-Zuständen des Co
zugeordnet werden. Dabei wurde eine maximale XMLD-Asymmetrie von etwa 2% gemessen.
Diese maximalen Werte sind mit Messungen an kristallinem Co von Schwickert et al. [146],
Dhesi et al. [63] und Kuch et al. [148] vergleichbar, in diesen Arbeiten wurden jedoch keine
Untersuchungen der spektralen Abhängigkeit des XMLD von der magnetokristallinen Aniso-
tropie durchgeführt. Auch weisen die XMLD-Spektren in den genannten Arbeiten deutlich
weniger Strukturen im spektralen Verlauf auf, verglichen mit den in dieser Arbeit gemessenen
Spektren. Dies mag auf die kristalline Struktur der Proben zurückzuführen sein und bietet
die Möglichkeit für zukünftige eingehendere Untersuchungen.
Aus den in dieser Arbeit erstmalig an den Co 3p-Kanten gemessenen XMLD-Spektren können
einige wichtige Eigenschaften und Anwendungsmöglichkeiten des XMLD aufgezeigt werden,
wobei die beiden folgenden Schlüsse gezogen werden können:
• Es konnte gezeigt werden (Kap. 5.4), dass mittels XMLD auf die kristalline Qualität ma-
gnetischer Proben geschlossen werden kann. Dies erweitert die Möglichkeiten herkömm-
licher XNLD-Spektroskopie, da mit XMLD-Spektroskopie auch Proben mit vierzähliger
Kristallsymmetrie untersucht werden können.
• Die in Abb. 5.10 gezeigten Ergebnisse für fcc und hcp Co zeigen einen weiteren Aspekt
des XMLD auf. Die ab initio Rechnungen haben gezeigt, dass sich die XMLD-Spektren
unterschiedlicher Kristallstrukturen deutlich unterscheiden. Daher könnte XMLD- Re-
ﬂexionsspektroskopie zur Bestimmung vergrabener kristalliner Strukturen dienen [149],
was mit oberﬂächensensitiven Methoden, wie z.B. LEED, nicht möglich ist. Hierzu sind
jedoch tiefergehende Untersuchung an Proben mit gut deﬁnierter Kristallstruktur erfor-
derlich.
Dies zeigt, dass neben der Anwendung des XMLD zur Erforschung des Zusammenhangs der
kristallinen und elektronischen Struktur mit magnetischen Eigenschaften auch ein Anwen-
dungsbezug in der Probencharakterisierung gegeben ist. Da die Reﬂexionsspektroskopie die
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Möglichkeit bietet, mit einer Eindringtiefe von bis zu einigen 10 nm bis 100 nm auch vergrabe-
ne Schichten zu messen, sind elementselektive Untersuchungen der kristallinen Struktur von
vergrabenen magnetischen Schichten und Multilayern möglich.
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6 Nickel
Analog zu den Messungen an Fe wurden ebenfalls vier Ni-Proben mit den Schichtdicken 5 nm,
10 nm, 20 nm und 30 nm systematisch untersucht. Dennoch wird auch dieses Kapitel deutlich
kürzer als das Fe-Kapitel gehalten, da die wesentlichen Prinzipien bereits am Fe erläutert
wurden. Es werden hier erstmalig experimentelle XMLD-Spektren an reinen Ni-Schichten,
sowohl an den 3p-Kanten als auch an den 2p-Kanten vorgestellt und anschließend mit ab
initio Rechnungen verglichen.
6.1 Magnetische Eigenschaften & Reﬂexionsvermögen
Vorweg werden die magnetischen Eigenschaften von Ni betrachtet. Ni in fcc-Struktur zeigt
das in Abb. 6.1 dargestellte magnetische Verhalten bezüglich unterschiedlicher Orientierung
eines äußeren Feldes zu den Kristallachsen. Im Gegensatz zu Fe liegt für einen ausgedehn-
ten Ni-Kristall die magnetisch leichte Achse parallel der 〈111〉- und die magnetisch schwe-
re Achse parallel der 〈100〉-Richtung. Die magnetisch mittelschwere Achse liegt entlang der
〈110〉-Richtung. Für dünne Ni-Schichten, wie sie hier untersucht werden, ändert sich das Ma-
gnetisierungsverhalten jedoch aufgrund des Einﬂusses der Formanisotropie (siehe Kap. 2.1.2),
welche eine Magnetisierung parallel der Probenoberﬂäche bevorzugt.
Abbildung 6.1: Magnetisierungsverhalten von fcc Ni für die magnetisch leichte <111>-, mittlere
<110>- und schwere <100>- Achse nach J. Honda und S. Kaja [135].
Zur Bestimmung der magnetischen Achsen wurden Hysteresemessungen unter Verwendung
des XMCD (siehe Kap. 2.2.2) in Reﬂexion durchgeführt. Diese wurden am Dortmunder Syn-
chrotron DELTA mit der XMAPS-Experimentierkammer [72] (Kap. 3.2) an der Beamline 12
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Abbildung 6.2: Hysteresekurven der 20 nm Ni-Probe für a) ϕ = 0◦ und b) ϕ = 45◦.
aufgenommen. Gemessen wurde das Reﬂexionsvermögen in Abhängigkeit des parallel zur Pro-
benoberﬂäche und Einfallsebene angelegten externen Feldes. Abb. 6.2 zeigt die so gemessenen
Hysteresekurven, wobei die Magnetisierung für ϕ = 0◦ parallel zu den Probenkanten und für
ϕ = 45◦ entlang der Probendiagonalen liegt.
Klar zu erkennen ist das unterschiedliche Magnetisierungsverhalten. Für eine Magnetisierung
parallel der Probenkanten (Abb. 6.2 a) ) folgt die Probenmagnetisierung dem äußeren Feld
bei einer Koerzitivfeldstärke von 8  9mT und geht beim Erreichen dieser sofort in Sättigung.
Wird die Probe hingegen entlang der Flächendiagonalen magnetisiert (Abb. 6.2 b) ), zeigt die
Probe eine Koerzitivfeldstärke von 6  7mT, ist jedoch erst bei etwa 30mT in Sättigung. Dies
zeigt, dass die Probe für ϕ = 0◦ entlang ihrer magnetisch leichteren Achse magnetisiert wird.
Ein Vergleich mit Abb. 6.1 ergibt, dass der Ni Kristall also mit der 〈110〉-Achse parallel zu den
Probenkanten liegt, was auch die Überlegungen zum Kristallwachstum aus Kap. 3.6.3 bestä-
tigt. Für die XMLD-Messungen an den Ni-Proben heißt das also, dass für einen Probenwinkel
von ϕ = 0◦ das E-Feld des Lichts und die Probenmagnetisierung parallel zur 〈110〉-Achse
liegen und für einen Probenwinkel von ϕ = 45◦ parallel zur 〈100〉-Achse ausgerichtet sind.
Abbildung 6.3: Gemessenes Reﬂexionsvermögen der Ni-Proben (Symbole) und Anpassungs-
rechnungen mit dem Programm ReMagX [86].
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Bevor nun näher auf die magneto-optischen Eﬀekte eingegangen wird, ist in Abb. 6.3 das
absolute Reﬂexionsvermögen der Proben gezeigt. Dieses zeigt, wie erwartet, eine klare Ab-
hängigkeit von der Ni-Schichtdicke. Die experimentellen Spektren (oﬀene Symbole) können
durch Anpassungsrechnungen (Linien) reproduziert werden. Die Ni-Strukturen bei etwa 65 eV
und 67 eV sind in den Anpassungsrechnungen nicht so stark ausgeprägt wie im Experiment.
Dies liegt möglicherweise an der Auﬂösung der für die Anpassungsrechnung verwendeten Da-
tensätze [80], ist aber für die weiteren Überlegungen nicht von Bedeutung, da das Augenmerk
dieser Arbeit auf der magnetokristallinen Anisotropie im XMLD liegt.
6.2 Anisotropie in T-MOKE
Zunächst wird wieder untersucht, ob die Kristallanisotropie einen messbaren Einﬂuss auf die
T-MOKE-Spektren hat. In Abb. 6.4 sind die experimentellen T-MOKE-Spektren aller vier
Proben jeweils für den Probenwinkel ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ dargestellt (Symbole). Die Höhe
der maximalen T-MOKE-Asymmetrie ändert sich deutlich, ein linearer Trend bezüglich der
Schichtdicke ist jedoch nicht zu erkennen. Die T-MOKE-Spektren können durch Anpassungs-
rechnungen mit dem Programm Yeh-MOKE [95] (Linien) sehr gut reproduziert werden. Dies
ist ein deutlicher Hinweis darauf, dass die Änderungen des T-MOKE primär auf optische
Eﬀekte, wie Interferenz zurückzuführen ist.
Abbildung 6.4: T-MOKE-Asymmetrie der Ni-Proben für die Probenwinkel ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦
im Vergleich mit Anpassungsrechnungen [95].
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Genau wie für die an Fe und Co gemessenen T-MOKE-Spektren (vergleiche Abb. 4.8) ist kei-
ne klare spektrale Abhängigkeit des T-MOKE-Signals bezüglich der kristallinen Orientierung
erkennbar. Es tritt lediglich eine kleine Änderung in der Höhe der Spektren auf. Diese Än-
derung zeigt keinen einheitlichen Trend bezüglich der Probenorientierung. Dies wurde bereits
für Messungen an Fe beobachtet und lässt sich auf Interferenzeﬀekte, hervorgerufen durch
Inhomogenitäten der Schichtdicken, zurückführen (siehe Kap. 4.2).
6.3 Anisotropie in XMLD an den 3p-Kanten
Im Folgenden werden die XMLD-Messungen betrachtet, welche wesentlich empﬁndlicher von
der Probenorientierung abhängen. Die Messungen an den vier Ni-Proben wurden in der glei-
chen Geometrie wie die Messungen an Co und Fe durchgeführt, d.h. mit p-polarisiertem Licht
bei θ = 85◦ Lichteinfall. Gemessen wurde an der Beamline U125-2-SGM2 [112] des Berliner
Synchrotrons BESSY II mit dem BESSY-Polarimeter [119].
Abbildung 6.5: XMLD-Asymmetrie gemes-
sen an der 10 nm Ni-Probe für ϕ = 0◦,
ϕ = 15◦, ϕ = 30◦ und ϕ = 45◦.
Abbildung 6.6: Polare Darstellung der
XMLD-Asymmetrie der 5 nm Ni-Probe bei
65,6 eV.
In Abbildung 6.5 sind XMLD-Asymmetrie-Spektren für ϕ=0◦, ϕ=15◦, ϕ=30◦ und ϕ=45◦
gezeigt. Gemessen wurden die Spektren an der 10 nm Probe. Es fällt sofort auf, dass sich der
spektrale Verlauf nicht ändert, lediglich die Höhe der Asymmetrie variiert. Für alle vier Win-
kel zeigen die XMLD-Spektren eine Doppelstruktur mit einem Minimum bei etwa 65,6 eV und
einen Maximum bei etwa 67 eV. Für ϕ=45◦ ist der Doppelstruktur ein weiteres schwach aus-
geprägtes Maximum bei etwa 64,5 eV vorgelagert. Die maximalen Asymmetriewerte ändern
sich von 0, 1% für ϕ=0◦ auf etwa 0, 2% für ϕ=45◦. Der unveränderte spektrale Verlauf steht
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im klaren Gegensatz zu den XMLD-Spektren der zuvor untersuchten Fe- und Co-Proben,
bei denen ein Vorzeichenwechsel der Spektren beobachtet wurde. Anhand der Änderung der
XMLD-Asymmetrie lässt sich dennoch eine klare Abhängigkeit vom Winkel zwischen E-Feld
und den Kristallachsen feststellen. In Abb. 6.6 ist die Stärke der XMLD-Asymmetrie in Ab-
hängigkeit des Kristallwinkels ϕ für die 5 nm Probe bei 65,6 eV gezeigt. Es ist eine deutliche
vierzählige Symmetrie erkennbar, wie es für die Ni fcc-Struktur zu erwarten ist.
Abbildung 6.7: XMLD-Asymmetrie für ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ aller Ni-Proben im Vergleich.
Es soll nun die Abhängigkeit der Schichtdicke auf die XMLD-Asymmetrie betrachtet werden.
Die XMLD-Spektren aller vier Proben für die beiden Winkel ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦ sind in
Abbildung 6.7 gezeigt. Auch hier ergibt sich eine Besonderheit: Die XMLD-Spektren aller
vier Proben sind, innerhalb der Messgenauigkeit von ±0, 02%, identisch. Dies demonstriert
eindrucksvoll, wie es auch schon für Fe beobachtet werden konnte, den geringen Einﬂuss von
Interferenzeﬀekten auf das XMLD-Signal. Für die Ni XMLD-Spektren fällt der Einﬂuss sogar
noch geringer aus als für die XMLD-Messungen an den Fe-Proben.
Da die XMLD-Spektren scheinbar von Interferenzeﬀekten unbeeinﬂusst sind, soll nun Anhand
der Spektren der Einﬂuss von Rauigkeit auf den XMLD diskutiert werden. Die Rauigkeits-
werte der einzelnen Proben sind in Kap. 3.6.4 aufgelistet. Die Probenrauigkeit reicht von
σrms=0,29 nm für die 30 nm Ni-Probe bis hin zu σrms=3,2 nm für die 5 nm Ni-Probe. Trotz
dieses Unterschieds von einer Größenordnung kann kein Einﬂuss der Rauigkeit in den XMLD-
Spektren festgestellt werden. Dies ist ein deutlicher Hinweis darauf, dass das XMLD-Signal
hauptsächlich aus dem Volumen und nicht von den Grenzﬂächen stammt.
6.4 Anisotropie in XMLD an den 2p-Kanten
Zum Abschluss des experimentellen Teils sind im Folgenden erstmalig XMLD-Messungen an
den 2p-Kanten von reinem Ni gezeigt. Auch hier wurde, wie für die Messungen an Fe und Co,
s-polarisiertes Licht bei streifendem Einfall verwendet. Die Messungen sind an der Undulator-
Beamline UE56-2 PGM2 [113] des BESSY durchgeführt worden. Für Fe und Co konnte bereits
beobachtet werden, dass die Höhe der XMLD-Asymmetrie an den 2p-Kanten, verglichen mit
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den 3p-Kanten, um eine Größenordnung stärker ausfällt. Dies ist auch für Ni zu beobachten.
Abb. 6.8 zeigt die XMLD-Spektren der Ni 2p-Kanten für ϕ = 0◦ (mitte) und ϕ = 45◦ (un-
ten), zusätzlich ist im oberen Teil der Abbildung das Reﬂexionsspektrum von Ni dargestellt.
Deutlich zu erkennen sind die 2p3/2-Kante bei 850 eV und die 2p1/2-Kante bei 867,5 eV.
Abbildung 6.8: Reﬂexionsvermögen (oben) und XMLD-Asymmetrie für ϕ = 0◦ (mitte) und
ϕ = 45◦ (unten) an den 2p-Kanten, gemessen an der 30 nm Ni-Probe.
Für den spektralen Verlauf des XMLD zeigt sich das bekannte Bild, welches schon für Fe und
Co beobachtet werden konnte: Das XMLD-Signal an der 2p3/2-Kante ändert sich kaum bei
einer Drehung des Kristalls von ϕ = 0◦ nach ϕ = 45◦. Lediglich die Höhe des Hauptpeaks sowie
die diesem vor- und nachgelagerten Strukturen ändern sich leicht. Die deutlichste Änderung
des XMLD-Spektrums ﬁndet an der 2p1/2-Kante statt, an dieser ändert sich das Vorzeichen
der XMLD-Struktur. In Kapitel 7 ﬁndet ein ausführlicherer Vergleich der XMLD-Messungen
an den 2p-Kanten statt. Bevor dieses Kapitel abgeschlossen wird, werden nun die für Ni
durchgeführten ab initio Rechnungen betrachtet.
6.5 Vergleich mit ab initio Rechnungen
Die elektronische Struktur von Ni und die sich daraus ergebenden XMLD-Spektren wurden
ebenfalls mit den in Kap. 2.4 beschriebenen Methoden berechnet [142]. Zunächst soll wieder
die Zustandsdichte der unbesetzten Zustände im Leitungsband betrachtet werden, diese ist in
Abb. 6.9 dargestellt. Die Zustandsdichte ist aufgeteilt in 4s-, 4p- und 3d-Zustände, wobei die
3d-Zustände in eg- und t2g-Zustände unterteilt sind. Ein deutlicher Unterschied zu Fe und Co
ist die sehr stark auf einen schmalen Bereich an der Fermi-Kante konzentrierte Zustandsdichte
der unbesetzten Zustände. Dies führt zu den in Kap. 2.4 genannten Problemen für den hier
verwendeten Ein-Elektronen-Ansatz.
Trotz dieses Deﬁzits in dem angewendeten Modell wurden die XMLD-Spektren berechnet [142]
und sollen im Folgenden diskutiert werden. In Abb. 6.10 sind die berechneten XMLD-Spektren
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Abbildung 6.9: Berechnete Zustandsdichte des Leitungsbandes aufgeteilt in Beiträge der 4s-
und 4p-Zustände sowie der 3d-Zustände mit eg- und t2g-Charakter für fcc Ni [142].
im Vergleich mit den experimentellen Spektren für die 20 nm Ni-Probe für ϕ = 0◦ (mitte) und
ϕ = 45◦ (unten) gezeigt. Im oberen Teil der Abbildung ist das Reﬂexionsvermögen dargestellt.
Es fällt sofort auf, dass die ab initio Rechnung die Ni XMLD-Spektren nur unzureichend
reproduziert. Auch sind die ab initio berechneten Asymmetriewerte des XMLD um einen
Faktor 10 zu groß, weshalb diese in Abb. 6.10 entsprechend verkleinert dargestellt wurden.
Trotz dieser Abweichungen vom spektralen Verlauf der experimentellen Spektren zeigen die
berechneten XMLD-Spektren, ähnlich dem Experiment, ebenfalls nur eine geringe Änderung
des spektralen Verlaufs bei Drehung der Probe von ϕ = 0◦ nach ϕ = 45◦.
Abbildung 6.10: Experimentelles Reﬂexionsvermögen und XMLD-Spektren im Vergleich mit
ab initio Rechnungen [142]. (Details siehe Text)
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Um dennoch einen Zusammenhang zwischen der elektronischen Struktur und den experimen-
tellen Spektren herstellen zu können, sind die Positionen der Ni 3p-Zustände in Abb. 6.10
eingetragen (blaue senkrechte Linien). Genau wie für Fe und Co ﬁnden sich die spektra-
len Strukturen sowohl im Reﬂexionsspektrum als auch in den XMLD-Spektren in etwa an
den Positionen der Rumpfzustände wieder. Bei näherer Betrachtung ist jedoch keine klare
Zuordnung der Strukturen im XMLD-Spektrum zu den p→ d Übergängen möglich. Die Dop-
pelstruktur des experimentellen XMLD-Spektrums ist um etwa 1,3 eV getrennt, doch weder
die Spin-Bahn-Aufspaltung der Rumpfzustände mit etwa 2,1 eV noch deren Austauschauf-
spaltung von etwa 0,25 eV zeigen eine solche energetische Diﬀerenz. Auch eine Betrachtung
der 3d-Zustandsdichte zeigt keine Strukturen, welche diese Doppelstruktur erklären können.
Dies gibt Anlass zu der Überlegung ein anderes Modell zur Berechnung der Bandstruktur zu
wählen, was jedoch nicht mehr Teil dieser Arbeit sein soll.
Abbildung 6.11: XMLD-Spektren an den Ni 2p-Kanten und Positionen der 2p-Zustände.
Abschließend sollen nun noch die XMLD-Spektren an den 2p-Kanten von Ni betrachtet wer-
den. In Abb. 6.11 sind die Positionen der Ni 2p-Rumpfzustände im Vergleich mit den XMLD-
Spektren gezeigt. Die Strukturen im XMLD-Spektrum bei 850 eV und die Strukturen bei etwa
867,5 eV können erwartungsgemäß den Spin-Bahn-aufgespaltenen 2p3/2- und 2p1/2-Zuständen
zugeordnet werden. Der berechnete Wert der Spin-Bahn-Aufspaltung von ∆SO = 17, 4 eV
stimmt mit dem experimentellen Wert von ∆SO ≈ 17, 25 eV überein. Eine Zuordnung der
Strukturen zur berechneten Austauschaufspaltung von ∆ex ≈ 100meV, wie es für Fe ge-
macht werden konnte, ist hier jedoch nicht möglich. Es fällt zudem auf, dass die Änderung
der XMLD-Spektren bei Drehung der Probe von ϕ = 0◦ nach ϕ = 45◦ noch geringer ausfällt
als für Fe oder Co. Eine mögliche Erklärung wird in Kap. 7 diskutiert. Zuvor sollen aber die
Erkenntnisse, welche an den Ni-Proben gewonnen werden konnten, im folgenden Abschnitt
zusammengefasst werden.
6.6 Zusammenfassende Diskussion
In diesem Kapitel wurden erstmals XMLD-Messungen für reines Nickel vorgestellt, sowie der
Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf diese. Zudem wurde der Einﬂuss der magne-
tokristallinen Anisotropie auf den technisch einfacher durchzuführenden T-MOKE untersucht.
Wie sich auch schon für Fe gezeigt hat, ist T-MOKE an den 3p-Kanten nahezu unbeeinﬂusst
von der kristallinen Orientierung. Die XMLD-Spektren hingegen weisen eine deutliche Abhän-
gigkeit von der Probenorientierung und der damit zusammenhängenden Orientierung zwischen
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E-Feld, Probenmagnetisierung und Kristallachsen auf. Die maximal erreichten Asymmetrie-
werte sind mit 0,2% an den 3p-Kanten und 1,8% an den 2p-Kanten deutlich geringer als für
Fe. Es hat sich zudem herausgestellt, dass der Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie
auf das XMLD-Signal wesentlich geringer ausfällt als für Fe und Co. An den Ni 3p-Kanten ist
dieser zwar zweifelsfrei festzustellen, ein Umklappen der XMLD-Spektren beim Wechsel der
Kristallorientierung von einer magnetischen Achse zu einer anderen ﬁndet jedoch nicht statt.
Auch für die 2p-Kanten fällt der Einﬂuss der Kristallorientierung auf den XMLD deutlich
schwächer aus als für Co oder Fe.
Ein ähnliches Verhalten, wonach sich das XMLD-Spektrum für die verschiedenen magneti-
schen Achsen lediglich in der Stärke ändert, ist in theoretischen Berechnungen von Kune² und
Oppeneer [65] für die Ni 2p-Kanten zu ﬁnden. Demnach erfährt der XMLD für verschiedene
Kristallorientierungen nur eine Änderung in der Höhe, wenn in den Rechnungen die Aus-
tauschaufspaltung der Rumpfzustände vernachlässigt wird. Für die Ni 2p1/2-Zustände konnte
in den experimentellen Spektren zwar ein Vorzeichenwechsel beobachtet werden, dies kann
aber ein Hinweis darauf sein, dass für Ni die Austauschaufspaltung der Rumpfzustände ei-
ne geringere Rolle für den Röntgenlineardichroismus spielt als für Fe und Co. Eine nähere
Betrachtung dieses Zusammenhangs übersteigt jedoch den Umfang dieser Arbeit. Über die
Unterschiede der XMLD-Spektren an Fe, Co und Ni ﬁndet im anschließenden Kapitel eine
ausführlichere Diskussion statt. Für die experimentellen Spektren für reines Ni gibt es keine
Vergleichsdaten in der Literatur, jedoch konnten Arenholz et al. [13] an den 2p-Kanten von
Ni2+ in FeNi2O4 und NiO einen deutlich stärkeren Einﬂuss der kristallinen Anisotropie auf
den Röntgenlineardichroismus mit Asymmetriewerten bis 5% messen. Diese Messungen kön-
nen jedoch aufgrund der veränderten elektronischen Stuktur nicht direkt mit den Messungen
dieser Arbeit verglichen werden.
Ein weiterer Unterschied der Messungen an Ni, verglichen mit Fe, ist der Einﬂuss von In-
terferenzeﬀekten. Diese fallen in den XMLD-Spektren an den 3p-Kanten für Ni noch einmal
deutlich geringer aus als für Fe. Während die T-MOKE-Spektren sich interferenzbedingt für
variierende Schichtdicke ändern, zeigt der XMLD bei senkrechtem Einfall keine messbare Be-
einﬂussung durch die Schichtdicke. Ähnlich verhält es sich mit der Rauigkeit der Proben.
Selbst die Änderung der Rauigkeit um eine Größenordnung hat keinen Einﬂuss auf die gemes-
senen XMLD-Signale, ein Zeichen dafür, dass die hier gemessenen Signale aus dem Volumen
der Probe stammen. Die Unempﬁndlichkeit gegenüber Interferenzeﬀekten und Rauigkeit zeigt
deutlich, dass XMLD-Messungen bei senkrechtem Einfall an den 3p-Kanten sehr stabil be-
züglich Unregelmäßigkeiten der Proben sind.
Ein Vergleich der experimentellen XMLD-Spektren mit ab initio Rechnungen zeigt deutlich,
dass das vereinfachte Ein-Elektronen-Modell, welches für Fe und Co gute Ergebnisse liefert, bei
Ni an seine Grenzen stößt. Dies liegt an Korrelationseﬀekten in der elektronischen Struktur,
welche für Ni deutlich stärker als für Fe oder Co ausfallen. Sowohl die Spektren selbst als auch
der Trend beim Wechsel von der 〈110〉- zur 〈100〉-Richtung sind nicht reproduzierbar. Dies
ist jedoch nicht weiter verwunderlich, da Probleme bei der Berechnung der Bandstruktur von
Ni mittels LSDA bekannt sind [150]. Für Ni sind daher weiterführende Rechnungen nötig, für




7 Vergleich von Fe, Co und Ni
In diesem Kapitel sollen die Ergebnisse der experimentellen Messungen und der ab initio
Rechnungen an Fe, Co und Ni verglichen werden, beginnend mit den experimentellen Unter-
schieden. Der Fokus wird dabei auf Fe und Ni liegen, da für Co nur eine Probe mit nicht
sicher bekannter Kristallstruktur untersucht wurde.
Fe Ni
µ (µB/Atom) 2,216 0,616
K1 (×104 Jm3 ) 4,2 -0,57
ϕ = 0◦ 〈100〉 ϕ = 45◦ 〈110〉 ϕ = 0◦ 〈110〉 ϕ = 45◦ 〈100〉
XMLDmax (3p) 0,4% -0,7% -0,1% -0,2%
XMLDmax (2p) -5% -8% -1,5% -1,7%
T-MOKEmax (3p) -12% -8,5%
Tabelle 7.1: Magnetisches Moment [30], Anisotropie-Konstante [34] und Maximalwerte der
magneto-optischen Asymmetrie für Fe und Ni.
In Tabelle 7.1 sind die experimentell ermittelten maximalen Werte der XMLD- und T-MOKE-
Asymmetrie für Fe und Ni im Vergleich mit dem atomaren magnetischen Moment µ, sowie der
Anisotropiekonstante K1 gezeigt. Dabei wurden für die 3p-Kanten jeweils die Asymmetrie-
werte für die 30 nm Proben genommen, um mögliche Einﬂüsse von Interferenz zu reduzieren.
Die Werte für die XMLD-Asymmetrie sind aufgeteilt in die Winkel ϕ = 0◦ und ϕ = 45◦,
wobei ϕ = 0◦ für beide Proben die magnetisch leichtere Achse ist. Für Fe wurde die XMLD-
Asymmetrie bei 53,5 eV genommen und für Ni bei 65,5 eV.
Zunächst sollen die 3p-Kanten betrachtet werden. Die magneto-optischen Eﬀekte fallen für
Fe, wie erwartet, deutlich stärker aus. Zudem ist für Fe ein Vorzeichenwechsel des spektralen
Verlaufs zu beobachten, worauf weiter unten eingegangen wird. Auch an den 2p-Kanten fällt
die XMLD-Asymmetrie für Fe ebenfalls deutlich stärker aus als für Ni, dabei zeigt Fe sowohl
an den 3p- als auch an den 2p-Kanten eine um etwa einen Faktor 4 höhere Asymmetrie. Dies
passt zu dem um den Faktor 4 stärkeren magnetischen Moment des Fe. Um einen eindeutigen
Zusammenhang zwischen magnetischem Moment, Anisotropiekonstanten und der Stärke der
XMLD-Asymmetrie herstellen zu können, sind jedoch umfangreichere Messungen nötig, wel-
che es direkt erlauben, z.B. über Elementverbindungen das magnetische Moment zu variieren
oder die magnetokristallinen Anisotropiekonstanten zu beeinﬂussen, wie sie z.B. von Dhesi et
al. [63] durchgeführt wurden. An den hier durchgeführten Messungen ist jedoch zu beobach-
ten, dass die XMLD-Asymmetrie sowohl für Fe als auch für Ni für die magnetisch schwerere
Achse deutlich stärker ausfällt, als für die magnetisch leichtere Achse.
An den 3p-Kanten zeigt sich eine weitere Besonderheit des XMLD. Die Spektren für Fe, Co und
Ni unterscheiden sich deutlich voneinander und zeigen einen komplexeren spektralen Verlauf,
als beispielsweise die T-MOKE-Spektren. Zudem konnte an den 3p-Kanten keine signiﬁkante
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Beeinﬂussung der XMLD-Spektren durch Interferenz oder Probenrauigkeit festgestellt werden.
Die somit gut deﬁnierten Spektren ermöglichen einen Vergleich mit der ab initio berechneten
Bandstruktur und somit eine Interpretation der zugrundeliegenden Physik. Für Fe konnte so
direkt der Zusammenhang zwischen Austauschaufspaltung und den Strukturen in den XMLD-
Spektren aufgezeigt werden. Der Abstand der Strukturen in den XMLD-Spektren an den Fe
3p-Kanten stimmt mit der berechneten Austauschaufspaltung der Rumpfzustände überein.
Auch zeigen sich in den XMLD-Spektren des Fe markante Strukturen der 3d-Zustandsdichte.
Für Co haben sich die XMLD-Spektren weniger stark ausgeprägt gezeigt. Zudem war aufgrund
der nicht vollständig bedeckten Probenoberﬂäche das Signal-zu-Rausch-Verhältnis schlechter
als bei den Messungen an Fe. Dies erschwert es energetisch gut aufgelöste Strukturen zu ﬁnden
und deren energetischen Abstand direkt mit der Austausch- oder der Spin-Bahn-Aufspaltung
der Rumpfzustände in Verbindung bringen zu können, wie es für Fe gemacht wurde. Dennoch
konnten sich in den Spektren Strukturen ﬁnden, welche den gleichen energetischen Abstand
haben wie markante Punkte hoher Zustandsdichte im Leitungsband.
Für die Ni 3p-Kante stellt sich die Lage wiederum anders dar. Hier ﬁndet, im Gegensatz zu Fe
und Co, beim Wechsel der Orientierung des E-Feldes zwischen den magnetischen Achsen des
Kristalls kein Vorzeichenwechsel der Spektren statt. Eine mögliche Erklärung für dieses ab-
weichende Verhalten soll im Folgenden gegeben werden. Hierzu sollen zuerst die 3p-Zustände
betrachtet werden: Die Ni 3p-Zustände unterscheiden sich von Fe und Co aufgrund der deutli-
chen Unterteilung in 3p1/2- und 3p3/2-Zustände. Für Fe und Co ist die Austauschaufspaltung
für jeweils einen der 3p3/2-Zustände auﬀallend groß. Dies kann jedoch das abweichende Ver-
halten der XMLD-Spektren für Ni nicht erklären. Es muss daher auch ein Blick auf die Zu-
standsdichte des Leitungsbandes geworfen werden. Hier ist zu erkennen, worin der deutlichste
Unterschied zwischen Fe, Co und Ni besteht (siehe Abb. 4.23, 5.11 und 6.9). Die Austauschauf-
spaltung des Leitungsbands für Ni ist gering, was dazu führt, dass die unbesetzten Zustände
auf einen energetisch sehr schmalen Bereich nahe der Fermi-Kante konzentriert sind. Sowohl
die eg- als auch die t2g-Zustände sind für Ni auf diesen Bereich beschränkt und unterschei-
den sich in ihrem energetischen Verlauf kaum voneinander. Für Fe und Co hingegen ist die
Zustandsdichte der eg- und t2g-Zustände auf zwei Bereiche mit jeweils hoher Zustandsdichte
aufgeteilt. In diesen beiden Bereichen sind die unbesetzten Zustände jeweils einmal vorwie-
gend eg- und einmal vorwiegend t2g-Zustände. Gleichung 2.44 zeigt, dass das XMLD-Signal
von der Änderung der Diﬀerenz der eg- und t2g-Zustände abhängt. Für die verschiedenen
Kristallachsen sind diese, bedingt durch die Vorfaktoren α und β, unterschiedlich gewichtet.
Zudem ist die Diﬀerenzbildung der eg- und t2g-Zustände für Fe und Co in den beiden zuvor
genannten Bereichen gegenläuﬁg. Für Ni hingegen gibt es nur einen eng begrenzten Bereich,
in dem sich sowohl die eg- als auch die t2g-Zustände konzentrieren. Daher ist für Fe und Co ein
komplexeres Verhalten in den XMLD-Spektren als für Ni zu erwarten. Für ein tiefergehendes
Verständnis ist eine exakte Zuordnung der einzelnen Übergänge unter Berücksichtigung der
Übergangsmatrixelemente notwendig. Dies liegt jedoch außerhalb des Umfangs dieser Arbeit,
deren Schwerpunkt unter anderem auf dem erstmaligen Nachweis der magnetokristallinen
Anisotropie des XMLD an den 3p-Kanten der Übergangsmetalle und der Entwicklung eines
geeigneten experimentellen Aufbaus lag.
Auf den in dieser Arbeit durchgeführten magneto-optischen Experimenten an den 3p-Kanten
von Fe, Co und Ni können zukünftige Arbeiten aufbauen, um den magnetischen Röntgen-
lineardichroismus noch eingehender zu untersuchen. Zudem können sich Eigenschaften, wie
z.B. die starke elektronische Korrelation von Ni, zu Nutze gemacht werden, um weitere theo-
retische Modelle auf ihre Anwendbarkeit zu prüfen. In dieser Arbeit konnte bereits gezeigt
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werden, dass mit dem in Kap. 4.6 an Fe angewendeten einfachen Modell die XMLD-Spektren
qualitativ gut erklärt werden können und sich die Austauschaufspaltung der Rumpfzustände
in den XMLD-Spektren wiederﬁnden lässt. Eine Anwendung dieses Modells auf Co und Ni
und eine quantitative Betrachtung der Spektren in zukünftigen Arbeiten kann Grundlage für
ein noch detaillierteres Verständnis der quadratischen magneto-optischen Eﬀekte, wie XMLD,
sein. Hierzu ist es aber unter anderem notwendig die auf die Kristallrichtungen projizierte Zu-
standsdichte genau zu kennen. Auch müssen die möglichen Übergänge und die entsprechenden
Übergangsmatrixelemente im Detail betrachtet werden.
An den 2p-Kanten konnten die ab initio Rechnungen die XMLD-Spektren aufgrund starker
Interferenzeﬀekte zwar nur unzureichend reproduzieren, dennoch kann anhand der experi-
mentellen Ergebnisse eine Interpretation der zugrundeliegenden Physik erfolgen. Wie bereits
erwähnt wurde, fällt für die 2p-Kanten auf, dass die XMLD-Asymmetrie im Gegensatz zu den
theoretischen Berechnungen an der 2p3/2-Kante weder für Fe noch für Co und Ni das Vor-
zeichen wechselt, lediglich die Höhe der Asymmetrie ändert sich. An der 2p1/2-Kante ﬁndet
jedoch ein Umklappen des spektralen Verlaufs statt (siehe Abbildungen 4.20, 5.7 und 6.8).
Dies zeigt, dass das hier verwendete theoretische Modell weiter optimiert werden muss. Es
sollen an dieser Stelle einige Überlegungen angestellt werden, um das Verhalten des XMLD
an den 2p-Kanten zu erklären, wie bereits in Kapitel 4.6 erwähnt, kann ein ungewollter Ein-
ﬂuss von linearen magneto-optischen Eﬀekten aufgrund der Mittelwertbildung für jeweils zwei
entgegengesetzte Probenmagnetisierungen (siehe Gl. 2.40a und 2.40b) ausgeschlossen werden.
Auch eine schlechte kristalline Qualität der Probe kommt nicht in Frage, da ansonsten auch an
der 2p1/2-Kante ein ähnliches Verhalten zu erwarten wäre. Ebenfalls scheidet eine Oxidation
der Probe aus, da für Oxide bereits gezeigt wurde, dass diese eine sehr deutliche kristalline
Anisotropie sowohl an der 2p1/2- als auch an der 2p3/2-Kante aufweisen [12; 13; 14]. Eine Er-
klärung muss also in der elektronischen Struktur gesucht werden. Hierfür müssen sowohl die
Leitungsbandzustände als auch die Rumpfzustände betrachtet werden. An der 2p3/2-Kante
sind aus den insgesamt vier Rumpfzuständen deutlich mehr Übergänge möglich als aus den
zwei Rumpfzuständen der 2p1/2-Kante. Dies führt zu einem komplexeren spektralen Verlauf
an der 2p3/2-Kante, was für alle drei Elemente beobachtet wird. An der 2p1/2-Kante gibt es
nur Rumpfzustände mit mj = +1/2 und mj = −1/2 und daher weniger mögliche Übergänge
in das Leitungsband. Das unterschiedliche Verhalten des XMLD an der 2p3/2- und der 2p1/2-
Kante ist daher möglicherweise in den Leitungsbandzuständen mit mj = ±5/2 zu ﬁnden.
In diese Leitungsbandzustände können nur Elektronen aus Rumpfzuständen mit mj = ±3/2
angeregt werden, welche nur an der 2p3/2-Kante existieren. Dies erklärt jedoch nicht, warum
dieses Verhalten nur an den 2p-Kanten und nicht an den 3p-Kanten zu beobachten ist. Ein
signiﬁkanter Unterschied der 3p- und 2p-Rumpfzustände ist die an den 2p-Kanten deutlich
größere Spin-Bahn-Aufspaltung und damit klare energetische Trennung der 2p1/2- und 2p3/2-
Zustände. An den 3p-Kanten sind die Zustände weniger stark lokalisiert und vermischen.
Daher ist es denkbar, dass ein ähnliches Verhalten des XMLD an der 3p3/2-Kante durch die
Überlappung mit dem Spektrum der 3p1/2-Zustände in den XMLD-Spektren der 3p-Kanten
nicht auﬀällt.
Der fehlende Vorzeichenwechsel an der 2p3/2-Kante tritt systematisch bei allen drei Proben
auf. Eine abschließende Erklärung konnte im Zuge dieser Arbeit jedoch nicht gefunden werden,
zur Klärung sind weitere Messungen und Rechnungen nötig. Dabei ist für ein tiefergehendes
Verständnis auch hier sowohl eine quantitative Betrachtung der einzelnen Übergänge sowie
der auf die Kristallrichtungen projizierten Zustandsdichten der Rumpf- und Leitungsband-
zustände notwendig. Auch wäre es von Interesse zu prüfen, ob sich die XMLD-Spektren in
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mehrere Fundamentalspektren zerlegen lassen, wie es schon für Oxide gemacht wurde [12].
Denkbar wäre z.B. die Zerlegung der Spektren in einen winkelabhängigen und einen winkelu-
nabhängigen Teil. Dies soll jedoch nicht mehr Gegenstand der vorliegenden Arbeit sein.
Neben der analytischen Betrachtung der Übergänge, welche direkt an der berechneten Zu-
standsdichte durchgeführt wurde, konnten die experimentellen Spektren auch durch ab initio
berechnete Spektren reproduziert werden. Vor allem für die in Reﬂexion gemessenen XMLD-
Spektren an den 3p-Kanten hat sich die Übereinstimmung mit dem Experiment als sehr gut
erwiesen. Es konnte gezeigt werden, dass mit den in dieser Arbeit verwendeten Ansätzen
(siehe Kap. 2.4) die XMLD-Spektren für Fe sehr gut reproduziert werden können. Auch die
Rechnungen für Co geben den spektralen Verlauf des XMLD gut wieder. Die Rechnungen
für Ni fallen erwartungsgemäß etwas schlechter aus, da hier der Ein-Elektronen-Ansatz auf-
grund der starken Korrelationseﬀekte nicht mehr so gut anwendbar ist [150]. Hier müssen
andere theoretische Modelle genutzt werden, welche Korrelationseﬀekte berücksichtigen. Die
gute Übereinstimmung der experimentellen Spektren für Fe und Co mit den ab initio berech-
neten Spektren ist jedoch bemerkenswert und zeigt, dass die auf LSDA basierenden ab initio
Rechnungen der Bandstruktur an den 3p-Kanten für Fe und Co gut anwendbar sind.
126
8 Zusammenfassung & Ausblick
In der vorliegenden Arbeit wurden systematisch die ferromagnetischen Übergangsmetalle Fe,
Co und Ni in kristalliner Form mittels magneto-optischer Reﬂexionsspektroskopie untersucht.
Das Hauptaugenmerk lag dabei auf dem Einﬂuss der magnetokristallinen Anisotropie auf
die magneto-optischen Eﬀekte an den 3p-Kanten, welche mittels linear polarisierter Synchro-
tronstrahlung gemessen werden. Es konnte beobachtet werden, dass T-MOKE und die Kerr-
Drehung in L-MOKE keine signiﬁkante Beeinﬂussung durch die kristalline Orientierung der
Probe zeigen. Vielmehr konnten an den dünnen Schichten, welche in dieser Arbeit untersucht
wurden, deutliche Einﬂüsse von optischen Interferenzeﬀekten auf die T-MOKE-Asymmetrie-
Spektren beobachtet werden.
Im Gegensatz hierzu ist der magnetische Röntgenlineardichroismus nur wenig bis gar nicht
von Interferenzeﬀekten beeinﬂusst, zeigt sich jedoch äußerst sensitiv bezüglich der Kristallori-
entierung. Es konnten sowohl an den 2p-Kanten als auch an den 3p-Kanten deutliche XMLD-
Spektren gemessen werden, welche in Abhängigkeit der Kristallorientierung Änderungen von
bis zu 100% erfahren. Zudem zeigen die XMLD-Spektren, vor allem an Fe, deutlich mehr und
besser separierte Strukturen als die T-MOKE-Spektren. Damit erweist sich der XMLD im
Gegensatz zu T-MOKE oder L-MOKE als sehr gut geeignet, den Einﬂuss der Kristallorien-
tierung auf die elektronische Struktur der Proben zu untersuchen. Zudem unterscheiden sich
die XMLD-Spektren von Fe, Co und Ni in ihrem spektralen Verlauf deutlich voneinander. Die
XMLD-Spektren von Co und Ni zeigen dabei weniger Strukturen als die Spektren von Fe,
weisen jedoch ebenfalls eine eindeutige Abhängigkeit von der Orientierung des elektrischen
Feldvektors und der Magnetisierung bezüglich der Kristallachsen auf. Dabei ist der Einﬂuss
der magnetokristallinen Anisotropie auf die XMLD-Spektren von Ni am geringsten, was die
Unterschiede in der Bandstruktur widerspiegelt.
An den 2p-Kanten konnten für Fe, Co und Ni ebenfalls deutliche XMLD-Spektren in Reﬂe-
xion mit maximalen Asymmetriewerte von bis zu 8% gemessen werden. Die XMLD-Spektren
zeigen an der 2p3/2-Kante für alle drei Elemente mehr Strukturen als an der 2p1/2-Kante.
Dies kann direkt auf die Anzahl der entsprechenden Rumpfzustände zurückgeführt werden.
Die Reﬂexionsspektroskopie an den 2p-Kanten ist jedoch mit Vorsicht anzuwenden, da Interfe-
renzeﬀekte die Spektren stark beeinﬂussen können. Ab initio Rechnungen haben gezeigt, dass
sich das XMLD-Spektrum von Fe interferenzbedingt nicht nur um fast eine Größenordnung
in der Höhe, sondern sich im gesamten spektralen Verlauf verändert. Die magneto-optische
Reﬂexionsspektroskopie hat sich aber als adäquates Mittel zur Untersuchung des XMLD an
den 3p-Kanten erwiesen. Das hohe Reﬂexionsvermögen der Proben an den 3p-Kanten er-
laubt, im Gegensatz zu den 2p-Kanten, Messungen bei senkrechtem Lichteinfall. Auch ist
der Messaufbau dieser photon-in  photon-out Spektroskopie unkompliziert, verglichen mit
TEY-Messungen, da es keine Beeinﬂussung der Messung selbst durch die starken externen
Magnetfelder gibt. Zudem ermöglicht es die große Eindringtiefe des Lichts von mehreren
10 nm zum Einen Proben ex situ zu präparieren und mit einer Schutzschicht zu versehen, und
zum Anderen Volumeneﬀekte und vergrabene Strukturen zu untersuchen.
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Neben dem Nachweis des Einﬂusses der magnetokristallinen Anisotropie auf XMLD-Spektren
an den 3p-Kanten, war ein weiteres Ziel dieser Arbeit der Vergleich von Experiment und ab in-
itio Rechnung. Es konnte gezeigt werden, dass relativistische auf einem Ein-Elektronen-Ansatz
basierende LSDA-Rechnungen sowohl den spektralen Verlauf als auch den Einﬂuss der magne-
tokristallinen Anisotropie auf den XMLD sehr gut für Fe und Co beschreiben. Für Ni weichen
die Rechnungen vom Experiment ab, was mit den starken Korrelationseﬀekten in Ni erklärt
werden kann. Dennoch können die hier verwendeten Methoden, für welche an den 3p-Kanten
die gleiche Größenordnung von Spin-Bahn- und Austauschaufspaltung beachtet werden muss,
die zugrundeliegende Physik gut beschreiben. Anhand der berechneten Bandstruktur für Fe
konnte die Austauschaufspaltung der Rumpfzustände in direkten Zusammenhang mit den
Strukturen in den XMLD-Spektren gebracht werden.
Ausblick
Die in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse erweitern das Bild des magnetischen Röntgenli-
neardichroismus und dessen Beeinﬂussung durch die magnetokristalline Anisotropie auf den
Energiebereich des EUV. Dieser Energiebereich eignet sich sehr gut zur Überprüfung verschie-
dener theoretischer Modelle, da Näherungen, die an den 2p-Kanten der Übergangsmetalle ge-
macht werden können, an den 3p-Kanten ihre Gültigkeit verlieren. Neben den im vorherigen
Kapitel erwähnten Ansätzen für zukünftige Experimente sind für ein noch umfassenderes Ver-
ständnis des XMLD Messungen mit dem E-Feld entlang der 〈111〉-Richtungen der Kristalle
erstrebenswert. Auch Messungen für unterschiedliche Einfallswinkel und an dickeren Proben
würden den Einﬂuss von Interferenzeﬀekten auf den XMLD noch deutlicher klären können.
Des Weiteren könnten temperaturabhängige Messungen des XMLD weitere Aufschlüsse auf
das Magnetisierungsverhalten in Kristallen geben. Zudem sind weitere ab initio Rechnungen
erforderlich, um die Diskrepanzen zwischen den theoretischen und experimentellen Spektren
vor allem an den 2p-Kanten weiter aufzuarbeiten. Auch theoretische Modelle in denen die
elektronischen Korrelationseﬀekte stärker einﬂießen, könnten mit Hilfe der XMLD-Spektren
von Ni oder anderen elektronisch stark korrelierten Systemen gut getestet werden.
Neben dem physikalischen Verständnis und der Überprüfung von Modellrechnungen ist die in
diesem Energiebereich gut anwendbare Reﬂexionsspektroskopie eine vielversprechende Metho-
de um magnetische Kristallstrukturen zu untersuchen. Im Gegensatz zu Standardmethoden,
wie z.B. RHEED, LEED oder dem natürlichen Röntgenlineardichroismus, bietet XMLD eini-
ge wesentliche Vorteile: So können mittels XMLD in Reﬂexion elementselektiv vergrabene
Strukturen untersucht werden und z.B. in Multilayern die einzelnen Schichten näher betrachtet
werden. Dabei können mit XMLD im Gegensatz zu XNLD auch Strukturen mit vierzähliger
Symmetrie untersucht werden. Die hohe Eindringtiefe erlaubt es über den Einfallswinkel Tie-
fenproﬁle zu erstellen und auch industriell gefertigte Proben zu vermessen, da keine weitere
Oberﬂächenbehandlung der Proben notwendig ist.
Ein weiterer physikalisch sehr interessanter Punkt sind zeitaufgelöste Messungen. Gepulste
Lichtquellen, wie HHG-Quellen oder FELs, decken den Energiebereich des EUV ab. Damit
eröﬀnen sich durch XMLD-Reﬂexionsspektroskopie an den 3p-Kanten weitere Möglichkeiten
für zukünftige Messungen zur Magnetisierungsdynamik. Neben den in dieser Arbeit gewon-
nenen Erkenntnissen bilden die hier vorgestellten Messungen somit eine solide Grundlage
für weiterführende Experimente, wie beispielsweise zeitaufgelöste Messungen mit HHG- oder
FEL-Quellen, sowie ortsaufgelöste magnetische Röntgenmikroskopie.
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Abkürzungsverzeichnis
AFM atomic force microscopy, Rasterkraftmikroskopie
bcc body centered cubic, kubisch raumzentriert
BESSY Berliner Elektronenspeicherring-Gesellschaft für Synchrotronstrahlung
DELTA Dortmunder Elektronen Speicherring Anlage
DFT Dichtefunktionaltheorie
DOS density of states, Zustandsdichte
E.M.M.A. Extended MiniMag Apparatus
EDX energy dispersive X-ray spectroscopy, energiedispersive Röntgenspektroskopie
EUV Extremes Ultraviolett
fcc face centered cubic, kubisch ﬂächenzentriert
FEL Freie-Elektronen-Laser
GGA generalized gradient approximation, Gradientennäherung
hcp hexagonal close-packed, hexagonal dichteste Kugelpackung
HHG higher harmonic generation
LEED low energy electron diﬀraction
L-MOKE Longitudinaler magneto-optischer Kerr-Eﬀekt
LSDA local spin density approximation, Lokale-Spindichte-Näherung
MAE magnetokristalline Anisotropieenergie
MBE molecular beam epitaxy, Molekularstrahlepitaxie
P-MOKE Polarer magneto-optischer Kerr-Eﬀekt
REM Rasterelektronenmikroskopie
RHEED reﬂection high energy electron diﬀraction
SQUID superconducting quantum interference device
TEY total electron yield




XMAPS x-ray magneto-optical polarization spectroscopy
XMCD x-ray magnetic circular dichroism, magnetischer Röntgenzirkulardichroismus
XMLD x-ray magnetic linear dichroism, magnetischer Röntgenlineardichroismus
XNLD x-ray natural linear dichroism, natürlicher Röntgenlineardichroismus
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Symbolverzeichnis
Im Folgenden sind die für diese Arbeit wichtigsten Symbole erklärt:
∇ Nabla-Operator

















E , E' E-Feld des Lichts vor und nach Wechselwirkung mit Materie
e, e' Einheitsvektor des E-Feldes vor und nach Wechselwirkung mit Materie
S0 − S3 Stokes'sche Parameter
I0 Intensität des einfallenden Lichts
R Reﬂexionsvermögen
r Reﬂexionsmatrix
rpp Komponente der Reﬂexionsmatrix
∆pp Magnetisch veränderliche Komponente der Reﬂexionsmatrix
ε Dielektrizitätstensor
ω Kreisfrequenz des Lichts
k Wellenvektor
k Wellenzahl
δ0 nicht-magnetische Komponente des Realteils des Brechungsindex
β0 nicht-magnetische Komponente des Imaginärteil des Brechungsindex
∆δ magnetische Komponente des Realteils des Brechungsindex




eg, t2g Orbitale der 3d-Zustände
∆ex Austauschaufspaltung
∆SO Spin-Bahn-Aufspaltung
θ, θi Einfallswinkel gemessen zur Probenoberﬂäche
θt Brechungswinkel gemessen zur Probenoberﬂäche
ϕ Winkel innerhalb der Probenoberﬂäche zwischen E und einer Kristallachse
α Winkel innerhalb der Probenoberﬂäche zwischen E und M
(001) Ebene im Kristall senkrecht zur [001]-Richtung
[100] Kristallrichtung





AXMCD Asymmetrie in XMCD
AT−MOKE Asymmetrie in T-MOKE
AXMLD Asymmetrie in XMLD
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